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Zusammenfassung:
In Trenndüsenkaskaden, die mit einem Gemisch von UF und
Wasserstoff als Verfahrensgas arbeiten, entsteht eiR Netto-
Aufwärtstransport an leichtem Zusatzgas. Um eine Anreiche-
rung des leichten Zusa.tzgases in der Kaskade zu verhindern,
wird dieser Aufwärtstransport am Kaskadenkopf entnommen und
an den Kaskadenfuß zUT,ückgeführt. In UF 6-Abstreifanlagen mußder UF 6-Gehalt aus dem rückgeführten Wasserstoff weitgehendabgestreift werden. Dies geschieht durch Hintereinanderschal-
tung einer Vorabscheidungstrenndüse mit einer nachgeschalte-
ten Tieftemperatur-Abscheidung, in welcher der UF 6-Gehalt vonca. 0,3 % auf Werte unter 1 ppm herabgesetzt wird.
Bei der Tieftemperatur-Desublimation von UF 6 aus Gemischenmit Levis-Zahlen Le > 1 besteht wegen der unvermeidlichen
übersättigung stets die Gefahr der Schneebildung und einer
Beeinträchtigung des Abscheidewirkungsgrades durch das Mit-
führen von Schnee im Reingasstrom. Mit einer Versuchsanlage,
die ungefähr 1/7 des Querschnitts eines industriellen Abschei-
derblocks besitzt, wurde der Abscheidevorgang untersucht und
die Beladungsweise des Abscheiders optimiert. Durch Verwen-
dung abgesetzter Rippen wird die Strömung in den Abscheide-
passagen im laminaren und thermischen Anlaufbereich gehalten.
Die Versuche haben gezeigt, daß hierbei die erwartete Verbes-
serung von Stoff- zu Wärmetransport im Verhältnis Le/Le 2 / 3
erreicht wird, und daß bei allen auftretenden übersättigungs-
werten von bis zu 1000 keine Schneebildung störend in Erschei-
nung tritt. Die auftretenden übersättigungen werden im Be-
reich des Endkühlers in isothermen Strömungsbereichen mit aus-
reichend kurzen Diffusionslängen praktisch vollständig abge-
baut, so daß bei allen Abscheideversuchen mit Ausgangskonzen-
trationen von 0.1 ... 0.5 Mol-% UFB und einer Endtemperatur von
-1200 C die UF 6-Konzentration im Reingas stets unter der Nach-weisgrenze des verwendeten Infrarotspektrometers von 0,1 ppm
UF 6 lag.
Durch gesteuerte Verschiebung des Temperaturprofils während
des Abscheidevorganges konnte stets die gleiche optimale Be-
la.dung des Abscheiders mit einer UF~-Schicht nahezu konstanter
Dicke erreicht werden, die über 60 ~ des freien Querschnitts
der Abscheidepassage ausfüllt. Die damit verbundene Zunahme
des Druckverlustes kann bei geeigneter Wahl der Abscheider-
dimensionen und der Abscheidegeschwindigkeit durch die Druck-
verlustabnahme kompensiert werden, die aufgrund der Tempera-
turabsenkung in den übrigen Passagen des Abscheiders auftreten.
Damit ergibt sich eine Betriebsweise, bei der der Druckabfall
am Abscheider während der gesamten Abscheidedauer praktisch
konstant bleibt und die den Parallelbetrieb und das zyklische
Umschalten einzelner Abscheiderblöcke in einer industriellen
Abscheidungsanlage außerordentlich erleichtert.
Experimental Investigation of Low Temperature Desublimation
of Uranium Hexafluoride from Mixtures with Hydrogen Using
Compact Counter-Current Heat Exchangers
Summary:
In separation nozzle cascades processing a mixture of urS and
hydrogen a net upward transport of the light auxiliary gas
is produced. To prevent enrichment of the light gas in the
cascade, this upward flow has to be extracted from the top
and fed back to the bottom of the cascade. In recycle facilities,
the urS content has to be stripped with high efficiency from
the recycled hydrogen. This is done by using a special sepa-
ration nozzle stage backed by a low temperature freeze-out
heat exchanger system, which reduces the urS content of the
hydrogen from about 0.3% to values below 1 ppm.
In freeze-out systems for urS mixtures with Levis numbers
higher than 1, snow formation as a result of inevitable
supersaturation may severely reduce the efficiency of urS
stripping. With an experimental setup one seventh the cross-
section of an industrial unit, the freeze-out process in a
compact counter-current heat exchanger has been investigated
to öptimize the operation of the system. The desublimer
passages are provided with serrated fins which maintain the
gas flow in the initial stretch of the laminar and thermal
transition zone. The experiments have shown that the theoretic-
ally expected improvement of mass to heat transfer by the
ratio Le/Le 2/ 3 , as compared to stabilized laminar flow, is
actually obtained and no perturbations by snow formation are
observed for supersaturation factors up to 1000. The measured
supersaturations of urS are almost completely eliminated in
the end cooler section within isothermal flow regions
presenting sufficiently short diffusion distances. In all
experiments starting with initial urS-concentrations in the
range of 0.1 ... 0.5 mol-% and with an end cooler temperature
of -120 0 C, the ur content in the hydrogen processed always
ranged below the Setection limit of 0.1 ppm urS of the infrared
spectrometer used.
By controlled shifting of the temperatur profile during
freeze-out operation, the same optimal charge of the desublimer
was obtained for all experiments, presenting a ur -layer of
nearlyconstant thickness which filled more than ~O % of the
free passage cross-section. The increased pressure drop
induced by this obstruction can be compensated for by the
decrease of the pressure drop induced by the simultaneous
temperature drop in the remaining passages of the heat
exchanger, if dimensions and freeze-out velocitv are chosen
conveniently. This results in desublimer operation with
nearly constant pressure drop during the freeze-out period;
this smooth operation facilitates paralleling and cyclic
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1. Einleitung und Zusffinmenfassung
Beim Trenndüsenverfahren zur Anreicherung des leichten
Uranisotops U-235 wird als Verfahrensgas ein Gemisch von
Uranhexafluorid (UF6) und einem leichten Zusatzgas ver-
wendet /1/, /2/.
In den Trenndüsen, deren Querschnitt in Abb. 1 gezeigt
ist, expandiert dieses Gasgemisch,ausgehend vom Ausgangs-
druck Po in dem schlitzförmigen Düsenkanal bei gleich-
zeitiger Umlenkung um etwa 1800 entlang einer zylinder-
förmigen Umlenkwand. Dabei werden das Uranhexafluorid
und in diesem das schwere Uranisotop U-238 als Folge der
massenabhängigen Zentrifugalkräfte in der Nähe der Um-
lenkwand konzentriert. Das leichte Zusatzgas und das
leichte Uranisotop U-235 werden hingegen im Zentrum der
Düsenströmung angereichert. Am Ende der Umlenkwand wird
der Gasstrahl durch ein Abschäl-Messer in eine leichte
und in eine schwere Fraktion zerlegt, die bei den Drucken
PI' Ps mit etwa der Hälfte des Ausgangsdruckes Po getrennt
abgesaugt werden.
Als leichtes Zusatzgas wurden bisher Helium und insbe-
sondere Wasserstoff für den Einsatz in technischen Trenn-
anlagen in Betracht gezogen. Hierbei führt beim augen-
blicklichen Entwicklungsstand die Verwendung von Wasser-
stoff als Zusatzgas zu den günstigsten Herstellungskosten
für angereichertes Uran /3/.
Neben der gewünschten Anreicherung der Uranisotope tritt
in den Trenndüsen jedoch eine sehr viel stärkere Trennung
zwischen dem Uranhexafluorid und dem Zusatzgas auf. Diese
Gemischtrennung bewirkt in einer Trenndüsenkaskade einen
Nettotransport an leichtem Zusatzgas in Richtung zum Kas-
kadenkopf. Um eine Anreicherung des Zusatzgases in den












Abb. 1: Querschnitt durch eine Trenndüse mit schematisch
eingezeichneten Stromlinien und den verwendeten
Bezeichr,ungen für die Betrieb~bedingungen. UF S-
Molenbruche No, NI' Ns ' Gasdrücke Po' PI' Ps;






































Abb. 2: Blockschaltbild für die Rückspeisung der Zusatzgas-
ströme in einer abgestuften Trenndüsen-Kaskade. Die
Breite der Blöcke ist ein Maß für die Stufendurch-
sätze, ihre Höhe ist proportional der Stufenzahl.
Der Zusatzgas-Transport muß jeweils aus den Kopfstu-
fen der Kaskadenabschnitte ganz oder teilweise ent-
nommen werden.
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wärtstransport des leichten Zusatzgases aus den Kopfstu-
fen eines Rechteck-Kaskadenabschnittes entnommen und an
den Fuß des Kaskadenabschnitts zurückgespeist werden /4/.
Das Blockschaltbild für die Rückspeisung dieser Zusatz-
ströme in einer Trenndüsenkaskade ist in Abb. 2 gezeigt,
Dabei muß in den eingezeichneten UFS-Abscheidungsanlagen
der gesamte UFS-Anteil aus den zu rezyklierenden Gasströ-
men möglichst vollständig entnommen werden und den Kopf-
stufen des betreffenden Kaskadenabschnittes wieder zuge-
führt werden, da jeder Transport von bereits angereicher-
tem Uranhexafluorid zum Kaskadenfuß einen Trennarbeits-
verlust darstellen würde. Für die technische Realisierung
dieser UFs-Abscheidung wurde nach einer Analyse der in
Frage kommenden Abscheidungsverfahren und als Ergebnis
einer Kostenoptimierung eine Kombination von Trenndüsen-
Vorabscheidung und Tieftemperatur-Desublimation des UF S
vorgeschlagen /4/. Bei dieser Verfahrenskombination wird
der Hauptanteil des UF 6 in einer Vorabscheidungstrenndüse
kontinuierlich abgetrennt. Die im Zusatzstrom verbleibende
UFs-Menge wird bis auf UF 6-Restgehalte von weniger als
1 ppm unter Abkühlung auf ca. -120 oC ausgefroren.
Während die Vorabscheidungstrenndüse in ähnlicher Weise
betrieben wird wie die Trenndüsenstufen der Anreicherungs-
kaskade und somit keine besonderen Probleme aufwirft,
besteht beim Ausfrieren von UF S aus einem Inertgasstrom
stets die Gefahr der Kondensation in der Gasphase und
einer Beeinträchtigung des Abscheidungswirkungsgrades
durch das Mitführen von UFS-Schnee im Gasstrom /5/-/7/.
Wegen der hohen Wärmeleitfähigkeit des Wasserstoffs und
der niedrigen Diffusionskonstante des UFS muß bei einer
Abkühlung dieses Gemisches über größere Temperaturbereiche
stets mit starker übersättigung gerechnet werden. Zum
übersättigungsabbau beim Ausfrieren in üblichen Kühlfallen
sind einerseits interne Heizung vorgeschlagen worden /5/,
und andererseits große spezifische Abscheideroberflächen
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(Füllkörper), um die treibenden Temperaturdifferenzen
zwischen Strömungskern und der Wand der Kühlfalle gering
zu halten /7/. Als Sicherheitsmaßnahme gegen Schneeaus-
tragung wurden außerdem Filter vorgeschlagen /5/-/7/.
Da im vorliegenden Anwendungsfall erhebliche Stromstärken
an Inertgas zu verarbeiten sind und der Kältebedarf des
Abscheidersystems einen beträchtlichen Kostenanteil aus-
machen kann, wurden in der Voruntersuchung /4/ für die
Tieftemperaturabscheidung Gegenstrom - Kompaktwärmetauscher
vorgeschlagen, bei denen die Strömung in den Abscheider-
passagen im Bereich der hydrodynamischen und der thermi-
schen Anlaufstrecke gehalten wird. In diesen Gegenströmern
sollte der übersättigungsgrad des UF S auch bei Verwendung
nicht allzu kleiner treibender Temperaturdifferenzen auf
Werte begrenzt werden, bei denen die Kondensation in der
Gasphase nicht auftritt (oder nicht stört), aber auch
keine unnötig tief liegenden Endtemperaturen zum Erreichen
des gewünschten Reinheitsgrades im Reingasstrom erfordert.
Da für das Ausfrierverhalten von UF S aus Gemischen mit
inerten Gasen in derartigen Tieftemperaturgegenströmern
bisher keine Erfahrungen vorliegen, wurde eine Versuchs~
anlage erstellt, mit der unter den Bedingungen industriel-
ler Anlagen der Ausfriervorgang bei UFS-Wasserstoffge-
mischen untersucht werden konnte. Die AufgabensteIlung
für die vorliegende Arbeit lag dabei einerseits in einer
möglichst exakten Erfassung der in diesem Wärmetauseher
beim Desublimationsprozess ablaufenden thermodynamischen
Vorgänge,und andererseits in der Erarbeitung einer für
diese Art von Desublimatoren günstigen Betriebsweise, die
bei ausreichend niedriger UFs-Restkonzentration eine mög-
lichst hohe spezifische Abscheiderkapazität bei möglichst
geringen Druckverlusten gewährleisten sollte.
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Die Versuchsergebnisse haben gezeigt, daß mit Endtempera-
turen im Bereich von -120 0 C auch bei starker thermischer
überlastung in dem gewählten Gegenströmersystem die über-
sättigung des UF S auf Werte unterhalb 1000 begrenzt bleibt
und daß dabei noch kein Aussublimieren von UFS-Schnee im
Gasstrom auftritt. Diese letzte Aussage basiert auf der
unter allen Versuchsbedingungen gefundenen übereinstimmung
der an verschiedenen Stellen des Abscheidersystems gemes-
senen übersättigungswerte mit den Werten, die ausgehend
von den jeweils gemessenen Temperaturprofilen des Abschei-
ders unter Berücksichtigung der lokalen Zustandsgrößen
und der lokalen Stoffwerte berechnet wurden.
Aufgrund dieser Ergebnisse konnte für das Gegenstrom-Ab-
scheidersystem eine Betriebsweise mit einseitig wanderndem
Temperaturprofil ausgearbeitet und erprobt werden, bei
der der UFS-Taupunkt bei praktisch feststehender Abschei-
derendtemperatur vom kalten zum warmen Ende hin kontrol-
liert so verschoben wird, daß sich eine gleichmäßige Schicht-
dickenbelegung des UF S in der Abscheiderpassage ergibt.
Zu Abscheidebeginn wird der Abscheider hierbei mit einem
sehr steilen Temperaturgradienten am kalten Ende betrieben,
so daß er mit wesentlich höheren treibenden Temperaturdif-
ferenzen arbeitet als auslegungsmäßig nach /4/ in Betracht
gezogen wurde. Die dann anfänglich auftretende hohe Über-
sättigung des UF S im Reingas kann im Endkühlerbereich des
Abscheiders in einer Laminarstrecke mit extrem kurzen Dif-
fusionswegen bis auf nicht meßbare UFS-Spuren « 0,1 ppm UF 6)
abgebaut werden. Der Aufbau der UF 6-Schicht kann so gesteuert
werden, daß auf einem beträchtlichen Teil der Abscheider-
länge eine gleichmäßige Querschnittsbelegung mit UF 6 von
70-80% des freien Querschnitts der Abscheiderpassage erzeugt
wird und daß die dort auftretende geringfügige Druckver-
lustzunahme durch die mit der Temperaturabsenkung verbundenen
Dichteänderungen in den übrigen Abscheiderseiten so weit kom-
pensiert wird, daß der Druckabfall am Gesarntsystem während
des Beladungsvorganges praktisch konstant bleibt.
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2. Die AufgabensteIlung für den Tieftemperaturteil
einer Anlage zur Abtrennung von Uranhexafluorid
aus Gemischen mit hohem Wasserstoffüberschuß
2.1 Die Arbeitsweise der UF 6-Abscheidungsanlagen
Den aus einer Kombination von Vorabscheidungstrenndüse
und Tieftemperaturdesublimator bestehenden UF6-Abs~hei­
dungsanlagen am Kopf der Kaskadenabschnitte einer Trenn-
düsenanlage werden als zu verarbeitende. Verfahrensgas-
ströme die leichten Fraktionen der Kopfstufen des be~
treffenden Abschnittes zugeführt (siehe Abb. 2).
Wie das Fließbild dieser kombinierten UF 6-Abscheidungs-
anlage in Abb. 3 zeigt, verteilen sich die AufgabensteI-
lungen der UF 6-Abtrennung zwischen Vorabscheidungstrenn-
düse und Tieftemperatur-Feinabscheidung in folgender
Weise:
Mit Hilfe der Vorabscheidungstrenndüse werden etwa 60 .•• 80%
des UF 6-Gehaltes der leichten Fraktion der Kopfstufen
eines Kaskadenabschnittes kontinuierlich zum Kaskaden-
kopf zurückgespeist. Dagegen gelangen etwa 90% des leich-
ten Zusatzgases, dessen UF 6-Konzentration nunmehr etwa um
den Faktor 5 reduziert ist, in die Tieftemperatur-Abschei-
dungsanlage, wo die Abtrennung des restlichen UF 6 bis auf
eine Endkonzentration unter 1 ppm erfolgen muß.
Aufgrund der Dampfdruckkurve des UF 6 (vgl. z.B. /15/) ist
bei den in Frage kommenden Betriebsdrücken eine Endtempera-
tur von ca. -110oC erforderlich. Um den erforderlichen
Kältebedarf für die zu verarbeitenden großen Verfahrens-
gasstromstärken im wirtschaftlichen Rahmen zu halten,























CD RÜCKSPEISEN (j)ABSCHEIDEN (DEINKÜHLEN
Abb. 3: Vereinfachtes Fließbild einer kombinierten UF 6-Ab-scheidungsanlage mit Vorabscheidungstrenndüse und
Tieftemperaturströmern. Es sind als Beispiel drei
umschaltbare Abscheider mit gemeinsamem Vorkühler
gezeigt. Der Abscheider CD befindet sich im Ab-
scheidebetrieb , Abscheider @ wird unter Erwär-
mung in den UF 6-Zwischenpuffer entleert. Der be-
reits entleerte Abscheider ® wird vor dem er-
neuten Zuschalten in den Abscheidebetrieb einge-
kühlt.
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Durch den Einsatz der Vorabscheidungstrenndüse wird vor
allem eine kontinuierliche Rückführung des Hauptteiles
des zurückzuspeisenden UFs-Stromes ermöglich~. Neben einer
erheblichen Reduzierung des UFS-Hold up im Tieftemperatur-
teil erreicht man damit auch eine entsprechende Senkung
des Kältebedarfs. Im Tieftemperaturabscheidungsteil ist
eine diskontinuierliche Betriebsweise jedoch nicht zu ver-
meiden, da - wie im Fließschema, Abb. 3,gezeigt ist - ein
bel~dener Abscheider nach Absperrung vom Verfahrensstrom
unter Aufwärmen entleert werden muß, und erst nach erneu-
ter Einkühlung auf die erforderliche Endtemperatur für
einen weiteren Abscheidungsbetrieb zur Verfügung steht.
Für einen wirtschaftlichen Abscheidebetrieb mit möglichst
geringen Rückwirkungen auf das Funktionieren der Vorab-
scheidungstrenndüse und der Anreicherungskaskade ist es
daher wichtig, daß der Druckabfall am Abscheider nicht nur
einen niedrigen Absolutwe~t besitzt, sondern daß auch
die relativen Änderungen des Druckabfalls beim Umschal-
tungsvorgang eines beladenen auf einen leeren Abscheider
möglichst klein sind.
Der von der Tieftemperaturabscheidung zu verarbeitende
Verfahrensgasstrom ist die leichte Fraktion der Vorabschei-
dungstrenndüse. Durch geeignete Wahl des Stromaufteilungs-
verhältnisses (Abschälverhältnis 8A dieser Düse·) wird
die Stromstärke dieser Fraktion so eingestellt, daß ihr
Wassers toffanteil genau dem zu entnehmenden Zusatzgas-
transport entspricht. Die in dieser Fraktion enthaltene
und im Desublimator aggeschiedene UFs-Stromstärke (am Kas-
kadenkopf nach Entnahme des Produktstroms) wird aus dem
.) Der Index A kennzeichnet die Betriebsbedingungen der
Vorabscheidungstrenndüse zur Unterscheidung von den
Trenndüsen in der übrigen Kaskade. Die verwendeten
Symbole für die Betriebsbedingungen sind aus Abb. 1
zu ersehen.
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in Abb. 3 gezeigten UFS-Puffer kontinuierlich in die
zum Abschnittskopf zurückfließende schwere Fraktion ein-
gespeist. Dieser Strom erhält damit die Zusammensetzung
einer schweren Fraktion der normalen Anreicherungsstufen
der Kaskade. Durch seine Rückspeisung in die letzte Stu-
fe des betreffenden Kaskadenabschnitts werden die An-
schlußbedingungen der UFS-Abscheidungsanlage bilanzge-
recht erfüllt 14/. Der Verbundbetrieb mit einer derarti-
gen Vorabscheidungs~renndüse,die in ähnlicher Weise wie
die übrigen Trenndüsen der Kaskade betrieben wird, konnte
im Versuchsbetrieb mit der zehnstufigen Pilot-Anlage für
das Trenndüsenverfahren 181 demonstriert werden 19/.
2.2 Die Betriebsbedingungen der Tieftemperatur-Abscheidung
Durch die vorerwähnten Anschlußbedingungen wird das Ab-
schälverhältnis 8 HA der Vorabscheidungstrenndüse für den
Wasserstoffanteil durch die Betriebsbedingungen in der
Kaskade eindeutig festgelegt. Sein Wert liegt sehr nahe
bei 8 HA = 0,9, d. h. ca. 90% des leichten Gases werden
der Tieftemperatur-Abscheidung zugeführt. Bei vorgegebe-
ner Eingangskonzentration NOA ~ 1,5% UF 6 und festliegen-
dem Wert von 8HA kann die UFS-Konzentration, die der
Tieftemperatur-Abscheidung zugeführt wird, durch das
an der Vorabscheidungstrenndüse angelegte Expansionsver-
hältnis PoA/PlA in Grenzen beeinflußt werden. Ein hohes
Expansionsverhältnis führt zu einer niedrigen UFS-Ein-
gangs konzentration im Tieftemperaturteil, aber auch zu
entsprechend hohem Verdichtungsaufwand.
Bei den Projektierungsarbeiten zu industriellen Trenndü-
senanlagen wurden die Aussagen der Voroptimierung 141
bestätigt, wonach der kostenoptimale Kompromiß zwischen
einer wünschenswert niedrigen UFs-Stromstärke mit ent-
sprechend langen Abscheidedauern, niedrigem UFS-Hold up
und niedrigem Kältebedarf im Tieftemperaturteil einerseits,
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und dem Verdichtungsaufwand andererseits in der Verwen-
dung eines einzigen Verdichters entsprechend dem Fließ-
schema der Abb. 3 gefunden wird. Dieser Verdichter kom-
primiert das etwa 1,5% UFS enthaltende Rohgas und kann
daher in der Technik der Kaskadenverdichter ausgeführt
werden, während die Verdichtung von Gasströmen mit nie-
drigeren UFS-Gehalten (etwa das Rohgas der Tieftempera-
tur-Abscheidung oder Rein-Wasserstoff) andere, aufwendi-
gere Verdichter erfordern würde.
2.2.1 Das Druck- und Konzentrationsniveau der Tieftem-
peratur-Abscheidung
Bei dieser Vorgehensweise ergeben sich Eintrittsdruck PA1
und Austrittsdruck PA2 der Tieftemperatur-Abscheidung
dadurch, daß der Druck PA2 des Reingases mit dem Ansaug-
druck der Kaskadenverdichter PI zusammenfällt; der Ein-
trittsdruck des Rohgases PA1 =PI + 6.PA ergibt sich nach
Maßgabe des Druckabfalles 6.PA in der Tieftemperatur-Ab-
scheidung und ist mit dem Druck PIA in der leichten Frak-
tion der Vorabscheidungstrenndüse identisch.
Die vorliegenden Untersuchungen wurden mit UFS/Wasser-
stoff-Gemischen in einem Bereich von 0,1 •.• 0,5% UF S durch-
geführt, wie sie im Hinblick auf die technischen Möglich-
keiten der Vorabscheidungstrenndüse für eine Feinoptimie-
rung in Betracht kommen. Die Betriebsdrucke wurden in den
Bereich gelegt, der für industrielle Trenndüsenanlagen
vorzusehen ist. Dabei ergaben sich die Eintrittsdrucke aus
den im Versuchsablauf auftretenden Druckverlusten,ausgehend
vom Reingasdruck PA2' der im Bereich von 100 •.•. 300 Torr
variiert wurde.
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2.2.2 Die Anforderungen an den Reinheitsgrad des
rückgespeisten Wasserstoffs
In die UFS-Abscheidungsanlagen wird an U235 angereichertes
UF S eingebracht, bei der Anlage am Kaskadenkopf z. B. mit
der Produktkonzentration der Kaskade. Weil der rückzuspei-
sende Wasserstoffstrom in Kaskadenteile zurückgeführt
wird, in denen die U235-Konzentrationen wesentlich nie-
driger liegen, würde jede Rückführung von UF S im Wasser-
stoff einen Verlust an Werterzeugung der Kaskade bedeuten.
Da in zukünftigen Trenndüsenkaskaden das Molstromverhält-
nis des UFS-Produktstromes zu dem vom Kaskadenkopf zu-
rückgespeisten Wasserstoffstrom etwa 1:3000 betragen wird,
entspräche am Kaskadenkopf ein UFS-Gehalt von 30 ppm im
Reinwasserstoffstrom etwa einem Verlust von 10% der Pro-
duktstromleistung, d. h. 10% der Werterzeugung der Kaskade.
Aus den Abschätzungen der Voroptimierung folgt, daß bei
Berücksichtigung aller Kostenfaktoren ein Restgehalt von
etwa 0,1 ppm UF S im Reinwasserstoff wirtschaftlich sinn-
voll ist /4/, da in diesem Bereich die Abscheidungskosten
nahezu konstant sind, und der Anstieg der Trennarbeitskosten
bei zunehmendem UFS-Gehalt im Reinwasserstoff praktisch
allein durch die damit verbundenen Trennarbeitsverluste
bestimmt ist. Eine zehnfach höhere UFS-Restkonzentration
von 1 ppm würde die Trennarbeitskosten um etwa 0,3% er-
höhen.
2.2.3 Die Strömungsbedingungen im Desublimator
Bei einem Gesamtdruck des Abscheidesystems von 100 Torr
darf bei Forderung eines Restgehaltes von 0,1 ppm ein UF S-
Partialdruck von 10- 5 Torr nicht überschritten werden.
Das entspricht dem Sättigungsdampfdruck des festen UF S
bei etwa -110oC /15/, wodurch die obere Grenze für die
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Abscheider-Endtemperatur der Tieftemperatur-Abscheidung
festgelegt ist. Für die Entleerung der beladenen Abschei-
der ist eine Temperatur von etwa 500 erforderlich, um
den UF 6-Inhalt bei Drucken im Bereich von 100 Torr aus-
tragen zu können.
Die Forderungen nach niedrigen Druckverlusten und hohem
Wärmetauscher-Wirkungsgrad zur Begrenzung der Kältever-
luste in der Abscheidephase werden bei der Notwendigkeit
eines zyklischen Betriebes zwischen einer Abscheidungs-
Endtemperatur von -120 0 C und einer Entleerungstemperatur
von 500 C durch die Forderung nach einem besonders günsti-
gen Verhältnis von Abscheidermasse zu Abscheiderkapazität
ergänzt, um auch den Energiebedarf für die zyklische Be-
triebsweise klein zu halten. Diesen Forderungen wurde
durch die Wahl eines ,Gegenströmer-Kompaktwärmetauschers
mit spezieller Berippung entsprochen, bei dem die Strömung
in den Abscheidepassagen im Bereich extrem niedriger Rey-
nolds-Zahlen Re = 20 .••.• 80 liegt. Hieraus resultieren
günstige Absolutwerte des Abscheidervolumens und der für
die Desublimation zur Verfügung stehenden Abscheiderober-
fläche. Zugleich wird die Strömungsgeschwindigkeit in den
Abscheiderpassagen auf Werte begrenzt, bei denen ein Ab-
reißen von abgeschiedenen UF6-Kristallen ausgeschlossen
sein sollte.
In der Mitführung abgerissener UF 6-Partikel und in der
Gefahr der spontanen Kondensation von UF 6 bei der Abkühlung
in dem stark zur übersättigung neigenden UF 6/Wasserstoff-
Gemisch sind die Hauptursachen zu sehen, die den gefor-
derten AbscheidungswirkuDgsgrad in Fr?ge stellen könnten.
Unter diesen Gesichtspunkten erfolgte die Auswahl kurzer,
abgesetzter Rippen in der H2/UF 6-Passage um einerseits
durch ständige Führung der Strömung im Bereich der thermi-
schen und der hydrodynamischen Anlaufstrecke die übersätti-
gungsneigung zu mildern, und um andererseits bei Schneebil-
dung eine erhöhte Auffangwahrscheinlichkeit für mitgeführte
Kristalle im Abscheider zu erzielen.
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2.3 Der Wärme- und Stofftransport beim Ausfriervorgang
in H2/UFS-Gemischen
Für das Ausfrierverhalten von UF6 aus Gemischen mit iner-
ten Gasen in derartigen Tieftemperaturgegenströmern liegen
bisher keine Erfahrungen vor. Wegen der hohen Wärmeleit-
fähigkeit des Wasserstoffs und wegen der niedrigen Dif-
fusionskonstanten des Uranhexafluorids muß bei einer Ab-
kühlung dieses Gemisches über größere Temperaturbereiche
mit starker übersättigung in der Gasphase gerechnet wer-
den. Da für den vorliegenden Anwendungsfall eine hochtur-
bulente Strömung mit entsprechend verringerter übersätti-
gungsneigung nicht realisierbar ist, wurde eine Abscheider-
konfiguration mit abgesetzten Rippen gewählt, in der die
laminare Strömung im Bereich der thermischen und der hydro-
dynamischen Anlaufstrecke gehalten wird /4/.
Da beim Abscheidevorgang sehr große Temperaturdifferenzen
zu durchlaufen sind, war eine überprüfung der theoreti-
schen Ansätze und eine Verfeinerung der Berechnungsmethode
erforderlich. Außerdem machte das Fehlen gesicherter Meß-
werte zum Teil eine Absolutberechnung der Stoffdaten erfor-
derlich, so daß eine Kontrolle durch experimentel~e Unter-
suchung des vorgeschlagenen Abscheideverfahrens unumgäng-
lich schien. Dabei handelte es sich in erster Linie um
die Feststellung, ob bei diesen Gasgemischen der übersätti-
gungsgrad des UF S auch bei Verwendung nicht allzu kleiner
treibender Temperaturdifferenzen auf Werte begrenzt wer-
den kann, bei denen eine Kondensation in der Gasphase
noch nicht auftritt und damit die Gefahr der Schneebil-
dung, des Mitführens von Schnee durch den Abscheider und
eine entsprechende Verringerung des Abscheidewirkungsgra-
des ausgeschlossen werden kann.
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2.3.1 Der Einfluß des Wärme- und Stoffübergangskoeffizien-
ten auf die Zustandsänderung beim Abkühlvorgang
Beim Ausfrieren einer kondensierbaren Komponente in einem
Gemisch mit Inertgasen findet gleichzeitig ein Wärme- und
Stoffübergang vom Strömungs kern zur Wand des Kühlers statt.
Durch Quotientenbildung aus der Differentialgleichung fUr






und der Differentialgleichung fUr die Massenstromdichte



















die den Verlauf dP/d~ des Partialdrucks P der kondensier-
baren Komponente in Abhängigkeit von der Gemischtempera-
tur J'" im Strömungskern angibt, wenn Pw und ~w die ent-
sprechenden Werte auf der Wärmetauscheroberfläche bedeu-
ten 112/.
Zur Integration dieser Differentialgleichung ist die Kennt-
nis des Verhältnisses des Wärmeübergangskoeffizienten a
zum Produkt des StoffUbergangskoeffizienten ß mit der mitt-
leren Gasdichte p und der spezifischen Wärme c p ebenso
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erforderlich wie der Verlauf der treibenden Temperaturdif-
ferenz zwischen dem Strömungs kern und der Wand des Kühlers
~-~ und der entsprechenden treibenden Partialdruckdiffe-
renzwp-pw' Die treibende Temperaturdifferenz ~-~wll\) kann
durch die verfahrenstechnische Auslegung des Kühlers inner-
halb der durch Wirtschaftllchkeit, AufgabensteIlung und
technische Realisierbarkeit gezogenen Grenzen vorgegeben
werden. Der Partialdruck der kondensierbaren Komponente
auf der Kühlerwand Pw entspricht dem Sättigungswert bei
der Wandtemperatur ~w·) und kann für UFS im Temperaturbe-
reich +100 oC bis -120°C durch die Funktion
_(25S0)
19PUF . { Torr} = 13,797 - 2751/T - 1,01 19T - 75.e T (4)s
mit guter Genauigkeit dargestellt werden /15/ .
• ) Bei den hier betrachteten niedrigen Kühlflächenbela-
stungen und den relativ dünnen UFS-Schichten wird da-
von ausgegangen, daß die wirksamen Oberflächentempera-
turen mit den Rippentemperaturen identisch sind.
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2.3.2 Die Beziehungen zwischen den Koeffizienten des
Wärme- und Stoffübergangs und den molekularen
Transportgrößen für eine Laminarströmung im An-
laufgebiet
Der in der Differentialgleichung (3) durch die Stoffwerte
des Gasgemisches und die Eigenschaften der Strömung im
Wärmetauscher bestimmte Term ß a (in der Literatur ge-
.p.c]?
legentlich als Lewis'scher Koeffizlent bezeichnet /11/,/12/)
läßt sich für eine ausgebildete Laminarströmung mit Hilfe
der molekularen Transportgrößen, Wärmeleitfähigkeit A und
Diffusionskonstante D darstellen.
Nach Hausen /11/ stimmt dieser Ausdruck für die ausgebil-
dete Laminarströmung mit der Lewis-Zahl Le überein.
{ a




Da im H2 /UF 6-Gemisch der Wärmetransport hauptsächlich
durch die hohe Wärmeleitfähigkeit des Wasserstoffs be-
stimmt wird und der Stofftransport wegen des hohen Mole-
kulargewichts des UF 6 sehr langsam verläuft, ergeben sich
im vorgesehenen Temperaturbereich für die Lewis-Zahlen
sehr hohe Werte Le = 4,5 bis 5,5.
Dies bedeutet, daß bei der AbkUhlung des H2 /UF 6-Gemisches
eine außerordentlich große Neigung zur übersättigung
und damit zur Kondensation in der Gasphase gegeben ist,
der bei festliegender Strömungsform im laminaren Be~
reich nur durch eine sehr starke Beschränkung der trei-
benden Temperaturdifferenzen begegnet werden könnte.
Wegen der ebenso zu vermeidenden Gefahr des Abreißens
von ausgefrorenen Reifkristallen ist bei dem vorliegenden
Tieftemperatur-Abscheidersystem von der Anwendung einer
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hochturbulenten Strömung abzusehen, bei der dieser Koeffi-




} turbulent = Le
o
Um dennoch mit technisch vertretbaren Werten der treiben-
den Temperaturdifferenz -\} - -\} warbeiten zu können, wurde
als weitere Möglichkeit zur Herabsetzung der übersätti-
gungsneigung die Abscheidepassage des Wärmetauschers mit
kurzen, abgesetzten Rippen vorgesehen, die die Strömung
im thermischen und hydrodynamischen Anlaufbereich halten.
Die Ableitung des in Gleichung (3) benötigten Koeffizienten
für eine Laminarströmung im Bereich der hydrodynamischen
und thermischen Anlaufstrecke führt unter Zugrundelegung
der Gleichung von Pohlhausen 1101 für die längsangeströmte
ebene Platte zu der Beziehung:
{a.;.c }Anlaufstrecke = Le 2/3
p
(6 )
Zur Ableitung dieser Beziehung werden aufgrund der Analogie
zwischen Stoff- und Wärmeübergang identische Lösungsfunk-
tionen für die Differentialgleichung des Stoff- und Wärme-
transports angesetzt 113/, 114/. Sie konnte unseres Wissens
für Wärmetauscher mit abgesetzten Rippen bisher noch nicht
experimentell bestätigt werden .. Bei voller Gültigkeit
ergibt sich eine beträchtliche Reduzierung der übersätti-
gunggegenüber der ausgebildeten Laminarströmung, da der
Wert dieses Koeffizienten in die Lösung des Abkühlproblems
exponentiell eingeht und die erreichten Endkonzentrationen
empfindlich beeinflußt. Aus dem gleichen Grund ist eine aus-
reichend genaue Kenntnis der Lewis-Zahl für die Berechnung
des Abkühlvorgangs wichtig.
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2.3.3 Absolutberechnung der Transportkoeffizienten für
das H2 /UF 6-Gemisch unter Benutzung des modifi-
zierten Buckingham-Potentials .
In Ermangelung von Meßwerten für die Wärmeleitfähigkeit A
und die Diffusionskonstante D von H2 /UF 6-Gemischen mußte
eine Absolutberechnung dieser Transportgrößen unter Zu-
grundelegung der Molekülpotentials des Wasserstoffs und
des UF 6 durchgeführt werden. Die Berechnung erfolgte mit
Hilfe der von Hirschfelder et al /16/ beschriebenen
Methode unter Zugrundelegung des modifizierten Buckingham-
Potentials. Die in der Rechnung verwendeten Molekü'lpara-
meter sind in Tabelle 1 zusammengestellt.
H /16/ UF /17/ H2 /UF 6-Gemische2 6
~ IE:~/k {K} 37,3 582 ~ ~ lI'E: 1 ,2 = E: 1 ·E: 2







14,0 14,75 1 (0: 1 +0: 2
)0: 0: 1 ,2 = "2
Tabelle 1:
. !Il
Die verwendeten Parameterwerte E: /k,
r , 0: zur Darstellung des modifizier-
t~n Buckingham-Potentials von Wasser-
stoff/UF6-Gemischen.
Für die Angabe der Temperaturabhängigkeit der Wärmeleit-
fähigkeit A und der Diffusionskonstanten D muß der Verlauf
der reduzierten Stoßintegrale n(11)~(T·) und n(22)~(T·) in
Abhängigkeit von der reduzierten Temperatur T~ = T/(E:/k)
bekannt sein. Für die Rechnung wurden deshalb die in /16/
tabellierten Einzelwerte der Hilfsintegrale S(11)(T~) und
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S(22)(T+) näherungsweise durch Polynomausdrücke analytisch
dargestellt. Die verwendeten Polynomdarstellungen der
Hilfsintegrale S(11)(T+) und S(22)(T+) und die Umrechnungs-
methode in die Stoßintegrale n(11)+(T+) und n(22)+(T+)
sind im Anhang I zusammengestellt.
Die Molwärme c p_
Für die Berechnung der Wärmeleitfähigkeit A werden die
Werte der Molwärme c p benötigt. Diese wurde aus den Mol-
wärmen de~ reinen Gemischkomponenten entsprechend den
analytischen Ansätzen (7) und (8) durch lineare Mittelung
erhalten:
c (UF) = 32.43 + 0.00794·T - 3206BO{kcal } /15/ (7)









Die benutzten Formeln zur Berechnung der Wärmeleitfähigkeit
in binären Gemischen aus mehratomigen Gasen sind im Anhang
II aufgeführt. Die Ergebnisse dieser Absolutberechnungen
lassen sich für die Wärmeleitfähigkeit A der reinen Kompo-
nenten unmittelbar mit experimentellen Werten verglei-
chen /15/, /19/, /20/ und zeigen dort gute übereinstimmung.
Die Diffusionskonstante D
Für H2/UF 6-Gemischen liegen Messungen der Diffusionskon-
stante D von Ljunggren /21/ bei UF 6-Konzentrationen von
ca. 5% vor. Im Vergleich dazu liefert die durchgeführte
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Absolutberechnung um etwa 18% zu hohe Werte für die Diffu-
sionskonstante D. Um die übereinstimmung mit dem Experi-
ment herzustellen, wurden die rechnerischen Werte der Dif-
fusionskonstante mit einer entsprechenden Korrektur ver-
sehen. Der so korrigierte Rechenwert für D ist in Abb. 4
in Abhängigkeit von der Gemischtemperatur aufgetragen.
Die Lewis-Zahl Le
Bei der Ermittlung der Temperaturabhängigkeit der Lewis-
Zahl ist zu beachten, daß sich während einer Temperatur-
änderung die UF 6-Konzentration im H2/UF S-Gemisch im all-
gemeinen ändert. Für die Berechnung wurde daher angenommen,
daß der UFS-Molenbruch im Gemisch durch den UFs-Sättigungs-
druck bei der Gemischtemperatur bestimmt ist. Die unter
dieser Annahme berechneten Werte der Lewis-Zahl Le, der
W~rmeleitfähigkeit A, der Molwärme c p und des UF 6-Partial-
druckes PUFS sind in Abb. 4 in Abhängigkeit von der Ge-
mischtemperatur dargestellt. Für Wasserstoff/UFS-Gemische
mit UF 6-Molenbrüchen zwischen 0,1% und 10% UF 6 sind die so
berechneten Lewis-Zahlen, die Wärmeleitfähigkeit A und die
Diffusionskonstante D in Tabellenform im Anhang 11 ange-
geben.
Für Gemische mit UF 6-Gehalten unter 0,1% UF 6 läßt sich we-
gen des verschwindenden Einflusses des UF 6 auf die Wärme-
leitung des Gemisches ein verhältnismäßig einfacher Aus-
druck für die Lewis-Zahl als Näherungslösung angeben. Er
ist im Anhang III angefügt.
Da in dem betrachteten Abscheidersystem die Anfangskonzen-
trationen stets über 0,1% UF S lagen und die Zustandsänderun-
gen beim Abkühlvorgang von dem mit der Lewis-Zahl berechneten
Koeffizienten Le 2/3 empfindlich abhängen, wurden bei der Be-
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Abb. 4: Die Temperaturabhängigkeit der Lewis-Zahl Le und
die zu ihrer Berechnung benötigten Stoffwerte:
Wärmeleitfähigkeit ~, Diffusionskonstante D, Mol-
wärme c gesättigter UF /H2-Gemische mit dem UF S-
PartialBruck PUFS' Zum 6ergleich ist der mit dem
vereinfachten Ansatz (siehe Anhang 111) berechnete
Verlauf der Lewis-Zahl gestrichelt eingezeichnet.
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3. Die Versuchsanlage und die Versuchstechnik
3.1 Der Aufbau der Versuchsanlage
Das Funktionsprinzip der Versuchsanlage, mit der die vor-
liegenden Untersuchungen durchgeführt wurden, geht aus
dem in Abb. 5 dargestellten Fließschema hervor. Der Um-
wälzverdichter Ci fördert das vom Verdichternachkühler W1
auf ca. 40 0 C rückgekühlte Verfahrensgas, dessen Volumen-
strom über das Bypassventil H2 variiert werden kann, unter.
den mit PHi bis PH14 bezeichneten Drücken durch einen
Pufferbehälter und den thermischen Durchflußmesser FH1,
über den Vorkühler W2, den UFS-Abscheider W3 das Filter
und den Endkühler W4 im Kreislauf. Durch Zumischung von
reinem UF S durch die UFS-Einspeiseventile U1 und U2 wi~d
die gewünschte UFS-Konzentration des der Tieftemperatur-
abscheidung zugeführten Rohgases eingestellt.
Im Vorkühler W2 wird das H2/UFS-Gemisch zunächst auf eine
Temperatur abgekühlt, die noch über dem Taupunkt des UF S
liegt. Im Abscheider W3 kann das Gemisch bis auf die ge-
wünschte Endtemperatur abgekühlt werden. Dabei unter-
schreitet die UFs-Komponente ihren Taupunkt und schlägt
sich auf den Wänden der Abscheiderpassagen nieder.
Das dem Abscheider nachgeschaltete Filter ist zum Auffan-
gen und zum Nachweis fester UFS-Partikel vorgesehen, die
als Folge hoher übersättigungsgrade durch spontane Konden-
sation in der Gasphase in Form von Schnee vom Gasstrom
mitget~agen oder als Reifansatz von der Abscheiderober-
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Abb. 5: Fließschema der Versuchsanlage zur UF 6-Abscheidung.
- 27 -
Der Endkühler W4 deckt die Kälteverluste des Systems.
Die Verfahrensgas-Passagen dieses Endkühlers stehen in
einem Kältebad aus flüssigem Stickstoff, dessen FUII-
standshöhe variiert werden kann. Der nachgeschaltete
elektrische Erhitzer E1 übernimmt die Feinregulierung
der H2-Rücklauftemperatur TH12. Zur Abkühlung der bei
der Desublimation des UF 6 freiwerdenden Kondensations-
wärme und zur Steuerung des Temperaturprofils im Abschei-
derblock wird durch eine Hilfspassage ein gasförmiger,
in seiner Stromstärke regulierbarer Stickstoffstrom mit
der Temperatur TN1 geführt. Diese zusätzliche Passage
ermöglicht außerdem die Aufheizung des nach einem Ab-
scheideversuch mit UF6 gefüllten Abscheiders mit Hilfe
des N2-Verdichters C2 und des elektrischen Erhitzers E2.
Der Umwälzverdichter ist ein faltenbalg-gedichteter Kol-
benverdichter der Fa. HISPANO-SUIZA, Paris, mit berüh-
rungsfrei geführten Torus-Kolben und Labyrinth-Dichtun-
gen. Der restliche verfahrenstechnische Teil der ganz
in der Leichtmetallegierung AIMg3 ausgeführten Tieftem-
peratur-Anlage wurde als betriebsbereit montierte Kom-
pakt-Anlage von der Fa. LINDE, Abt. TGS, Höllriegelskreuth,
geliefert-). Alle Wärmetauscher bestehen aus Kompakt-
wärmetauscherblöcken, deren Leichtmetall-Plattenstruktur
im Tauchbad vakuumdicht und überdruckfest verlötet ist
(Hersteller MARSTON EXCELSIOR, Wolverhamton, England).
Sämtliche Flanschverbindungen mit Nennweiten größer als
NW10 sind mit Metalldichtringen und Leckprüfmöglichkeit
ausgerüstet. Die Ventile sind mit Faltenbalg und Sicher-
heitsstopfbuchse ausgestattet und besitzen entweder me-
.) Bei Entwurf und Auslegung dieser Versuchsanlage hat
Herr Dr. Ing. H.J. Fritsch, jetzt Farbwerke Höchst AG,
maßgeblich mitgewirkt.
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tallische Sitzdichtungen oder solche aus KEL-F-Formteilen.
Die Vakuumdichtigk~it der kompletten Anlage ist durch
einen Lufteinstrom von weniger als 10- 4 Torr I/sec charak-
terisiert.
3.1.1 Der UFS-Abscheider
Der UFS-Abscheider W3 ist <wie auch der Vorkühler W2) ein
Plattenwärmetauscher mit drei getrenntenStrömungskanälen.
Sein Aufbau ist in Abb . .6 gezeigt. Die Passagen, in denen
das UF S aus dem Rohgas abgeschieden wird, sind mit be-
sonders hohen und engen Rippen ausgestattet, so daß sich
ein verhältnismäßig großer Volumenanteil für die Abschei-
dung des UF S ergibt. Die Abbildung läßt die abgesetzte
Berippung mit kurzen Rippenlängen in den Abscheidepassagen
erkennen. Damit wird die Strömung ständig im Bereich der
thermischen und hydrodynamischen Anlaufstrecke gehalten.
Dies führt nicht nur zu der erwünschten Verbesserung des
Stofftransports gegenüber dem Wärmetransport aufgrund des
in Abschnitt 2.2 beschriebenen Mechanismus, sondern er-
gibt zugleich auch eine Abscheidestruktur, die eine hohe
Wahrscheinlichkeit für das Auffangen von auskondensierten
UFS-Kristalliten oder abgerissenen Reifteilchen bietet.
Die Passagen für das zurückgeführte Reingas und für den
Hilfsstrom besitzen eine glatte, durchlaufende Berippung
geringer Höhe. Bei der Dimensionierung der Berippung
der Passagen wurde nach den in /4/ beschriebenen Auswahl-
kriterien vorgegangen, die einen günstigen Kompromiss
zwischen hoher Beladungsmöglichkeit, kleinem' Druckabfall
und niedriger treibenderTemperaturdifferenz zwischen
Strömungskern und Wand in der Abscheidepassage vorsehen.
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Abb. 6: Schematische Darstellung des als .Abscheider
verwendeten Gegenstrom-Kompaktwärmetauschers
mit abgesetzten Rippen in den Abscheidepas-
sagen und glattem Prqfil in den Rückstrom-
und Hilfspassagen.
Passage Abscheiden Rückführung Hilfspassage
Code 464(S)1008 250(P)1008 250(P)1008
Rippenabstand {nun} 2,5 2,5 2,5
Rippenhöhe {mm} 11,8 6,3 6,3
Anzahl der Passagen 8 4 1
Gesamte Oberfläche {m2 83,1 25,3 6,3
Hydraulischer
Durchmesser {mm} 3,9 3,4 3,4
Tabelle 2: Dimensionierung der in den einzelnen Passagen des
Abscheiders verwendeten Berippungen. Hersteller:
Marston Excelsior, Wolverhampton, England.
- 30 -
Als Wärmetauscherblöcke des UF
6
-Abscheiders und des Vor-
ktihlers wurden ftir die Versuchs anlage repräsentative Aus-
schnitte der heute technisch einsetzbaren Wärmetauscher-
blöcke ausgewählt. Da eines der Hauptprobleme bei dieser
Art von Wärmetauschern die gleichmäßige Verteilung der
Gasströme tiber die gesamte Breite der Passagen und weni-
ger die gleichmäßige Verteilung auf die parallelen Pas-
sagen darstellt, wurde eine Wärmetauscherkonfiguration
gewählt und erprobt, die die volle Breite der heute pro-
duzierbaren Wärmetauscherblöcke von ca. 90 cm ausnutzt.
Die Anz~l der in der Versuchsanlage eingesetzten Passagen
beträgt jedoch nur ca. 1/7 der in einem industriellen
Block mit 90 cm x 90 cm Querschnitt erreichbaren Passagen-
zahl. Mit dem so gewählten Abscheiderquerschnitt ergab
sich eine gtinstige Auslastung des zur Verftigung stehenden
Umwälzverdichters C1, dessen Ansaugvolumen ca. +.100 m3 /heff
beträgt. Die Anordnung der Passagen mit den in'Tabelle 2
angegebenen Berippungen und mit der Passagenaufteilung
H U UHU U N U UHU U H in diesem Versuchsblock ent-
spricht der in der industriellen Anlage vorgesehenen Ver-
teilung von Rohgaspassagen U, der Reingaspassagen Hund
der Hilfsgaspassagen N. Dabei ist in der Tatsache, daß
bei der begrenzten Passagenzahl in dem Versuchsabschei-
derblock nur eine einzige Hilfsgaspassage im Zentrum an-
geordnet werden konnte, eine gewisse Erschwernis ftir die
Versuchs anlage zu sehen, da wegen des Wärmeeinstroms durch
die Isolation die Temperaturverteilung im Versuchsblock
etwas ungtinstiger sein dürfte als in einer industriellen
Anlage. Insgesamt kann bei diesem Vorgehen eine voll-
ständige übertragbarkeit der hier erreichten Ergebnisse
auf industrielle Anlagen erwartet werden.
3.1. 2 Der Vorkühler W2
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Der Vorkühler soll das zu trennende H2 /UF S-Gemisch so weit
kühlen, daß für die Kondensation des UF S im anschließenden
Abscheider W3 keine nennenswerte Temperaturabsenkung mehr
erforderlich ist. Die Temperaturdifferenz zwischen Ge-
misch- und Rückstrom muß wegen der Anschlußbedingung an
den Abscheider gering gehalten werden. Deshalb wurde auch
hier ein Plattenwärmetauscher mit hohen Wärmeübertragungs-
werten vorgesehen. Die wie beim Abscheider eingebaute
Hilfsstrompassage gestattet gleichfalls eine gezielte
Beeinflussung der Temperaturverteilung in diesem Wärme-
tauscherblock. Hier besitzen alle drei Passagen glatte,
durchlaufende Berippung; die Passagen für den Rohgas- und
für den Reingasstrom sind identisch ausgeführt.
3.1 .3 Das Filter
Dem UFS-Abscheider ist ein über das Ventil H7 umgehbares
Filter nachgeschaltet, das zwei hintereinanderliegende
Edelstahlnetze von 100 bzw. 50 Mikron Maschenweite be-
sitzt. Jedes der genannten Filternetze besitzt eine
Fläche von 0,4 m2 • Das Gas strömt mit einer Strömungs-
geschwindigkeit von ca. 1,5 m/sec, d. h. bei einer Rey-
nolds-Zahl Re ~ O,l,durch die Filtermaschen. Das Filter
ist zum quantitativen Nachweis eines massiven Austragens
von UFS-Schnee auf beiden Seiten absperrbar~ so daß nach
Evakuieren im kalten Zustand und anschließendem Aufwär-
men die Menge des darin aufgefangenen UF S aus dem Ge-
samtdruck oder durch Entnahme und Wägung bestimmt wer-
den kann.
Liegt der UFS-Austrag im Bereich geringer übersättigungs-
werte bei Abscheiderendtemperatur, so kann zwischen dem Aus-
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filtern von Schnee und Reifansatz in den Filtermaschen
nicht unterschieden werden, da der übersättigungsabbau
bei den obigen Strömungsverhältnissen mit extrem kurzen
Diffusionslängen praktisch vollständig erfolgt. Dies war
bei den vorliegenden Versuchen stets der Fall und es
mußte daher der Nachweis,daß keine Kondensation in der
Gasphase auftrat, indirekt erbracht werden <siehe Ab-
schnitt 4.3).
3.1.4 Das UFS-Einspeisesystem
Die Einspeisung des UF S in den Reingasstrom kann an zwel
verschiedenen Stellen erfolgen. Die Einspeisestelle mit
dem Ventil U2 sitzt auf der Ansaugseite des Umwälzver-
dichters. Da der volumetrische Wirkungsgrad des Verdich-
ters stark vom Molekulargewicht des Arbeitsmediums ab-
hängig ist, läßt sich durch Einspeisung von UF S auf der
Saugseite eine Leistungssteigerung gegenüber der Ein-
speisung über U1 auf der Druckseite erzielen. Bei dieser
zweiten Einspeiseart wirken sich jedoch Änderungen der
Gemischkonzentration nicht auf den Gesamtdurchsatz der
Anlage aus ,und die Anzeige des thermischen Durchflußmes-
sers, der für das reine Zusatzgas geeicht ist, braucht
nicht nach Maßgabe der jeweiligen UFS-Konzentration kor-
rigiert zu werden.
Das einzuspeisende UF S kann entweder aus dem UF 6-Vorrats-
behälter oder aus dem UFS-Kollektor WS entnommen werden.
Die Heizung des Vorratsbehälters erfolgt über einen Heiz-
lüfter C3, der den Beh~lter und das Rohrleitungssystem
der UFs-Einspeisung mit Hilfe eines umgewälzten Stickstoff-
stromes beheizt. In der Einspeiseleitung befindet sich
die überkritische Durchfluß-Meßblende der FU1. Der Blen-




Die Kälteversorgung der Hilfspassagen
Die Abführung der Desublimationswärme des UF 6 und die
Steuerung des Temperaturprofils im Abscheider erfolgt
mit einem kalten Stickstoffstrom, dessen Eintritts-Tem-
peratur TN1 im allgemeinen auf der Temperatur TH12 des
in den Abscheider wiedereintretenden Reingases gehalten
wird. Dazu wird der im Endkühler verdampfende Stickstoff
über einen elektrischen Erhitzer E2, der die Feinregu-
lierung der Temperatur übernimmt, dem Abscheider zuge-
führt. Die Mengenregelung des Kühlstroms wird mit Hilfe
des Regelventils V10 am Ausgang des N2-Kreislaufes
durchgeführt. Ein über die Menge des benötigten Kühl-
stroms im Endkühler W4 hinaus verdampfender Stickstoff-
überschuß wird über das überdruckventil V11 in die
Atmosphäre abgeblasen. Sinkt die verdampfende Stick-
stoffmenge im Endkühler jedoch unter den benötigten
Wert, so kann durch eine elektrische Zusatzheizung
im Kältebad zusätzlicher Stickstoff verdampft werden,
ohne daß sich bei konstant gehaltenem Stickstoffni-
veau die im Endkühler auf den Wasserstoffstrom über-
tragene Kälteleistung ändert.
3.2 Der Betrieb der Versuchsanlage
3.2 .1 Vorbereitung des Abscheidebetriebs
Die Anlage wird im allgemeinen mit Füllung von Reinwasser-
stoff beim gewünschten mittleren Betriebsdruck in Betrieb
genommen und durch Einkühlen des Endkühlers nach unter-
schiedlichen Zeitprogrammen in eine für den Abscheidebe-
trieb gewünschte Anfangsverteilung der Temperatur in
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Abscheider und VorkUhler gebracht ..Unmittelbar im An-
schluß an den EinkUhlvorgang beginnt die UFS-Einspeisung
entweder aus dem UFS-Vorratsbehälter oder aus dem UF S-
Kollektor WS oder bei großem UFS-Bedarf aus beiden gleich-
zeitig.
3.2.2 Die Austragung des UF S aus dem Abscheider
Nach Beendigung des ~bscheidebetriebs bei voller Beladung
des UFS-Abscheiders wird dieser mit den Ventilen H5 und
HS beidseitig abgesperrt und der Wasserstoffinhalt im
eingekühlten Zustand über die Ventile U7 und VO bis auf
einen Restdruck < 0,1 Torr evakuiert.
Der beladene Abscheider wird dann mit Hilfe eines Stick-
stoffstroms, der von dem N2-Verdichter C2 umgewälzt wird,
aufgewärmt. Neben der Verdichtungswärme des Umwälzverdich-
ters kann dem Heizstrom durch den Erhitzer E2 zusätzliche
Energie zugeführt werden. Das verdampfende UFS wird über
das Ventil U7, den Durchflußmesser FU3 und das Ventil U8
in den zuvor gekühlten UFS-Kollektor WS übergefroren.
3.2.3 Das Oberfrieren des UFs in den Kollektor WS
Der UFS-Kollektor WS is·t ebenfalls ein Plattenwärmetau-
scher, der drei getrennte Passagen besitzt. Die erste
Passage dient zur Aufnahme des urS und nimmt den wesent-
lichen Teil des Kollektorvolumens ein. Sie besitzt eine
glatte Berippung. Da in diesem Kollektor praktisch inert-
gasfreies, reines UFS auszufrieren ist, wird mit dem
Einkühlen des Kollektors vom unteren Ende her erst dann
begonnen, wenn ein genügend hoher UFS-Druck im angeheiz-
ten UFS-Abscheider W3 ansteht. Dann wird durch Zufuhr
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von flüssigem Stickstoff in die zweite Passage der Kol-
lektor vom unteren Ende her mit UF 6 beladen. Dabei kann
der verdampfte Stickstoff durch die dritte Passage ge-
führt werden, aber ebenso ist es möglich, warmen Stick-
stoff in beiden Richtungen durch die dritte Passage zu
führen,um die Wanderungsgeschwindigkeit der Zone, in der
UF 6 ausgefroren wird, zu steuern.
3.2.4 Die Rückspeisung des UF 6 in den Vorratsbehälter
Der beladene Kollektor kann nach Absperren gegenüber dem
Rest der Anlage mit Hilfe des vom Stickstoffverdichter C2
umgewälzten und erwärmten Stickstoffstroms entweder über
das Ventil V13 oder über den Erhitzer E2 und die Ventile
V20 oder V19 angewärmt werden. Der Kollektor ist so aus-
gelegt, daß das darin abgeschiedene UF 6 durch Erhitzen
über den Tripelpunkt (Tripelpunkt des UF 6 ; Tt = 64
0 C,
Pt = 1134 Torr) verflüssigt werden und über die Ventile U4
und U6 in den Vorratsbehälter flüssig abgelassen werden
kann.
3.2 .5 Sicherheitsvorkehrungen beim Umgang mit UF 6
Die Volumina von UF 6-Abscheider W3, UF 6-Kollektor W6 und
des Vorratsbehälters sind so bemessen, daß die in der
Anlage gehandhabte Gesamtmenge von ca. 100 kg UF 6 in
keinem dieser Volumina eine überfüllung verursachen und
damit beim Aufwärmen zu einem Bersten der Behälter füh-
ren kann. Diesen Sicherheitsvorkehrungen ist beim Umgang
mit festem und flüssigem UF 6 besondere Aufmerksamkeit
zu widmen, da die Dichte des UF 6 beim Aufwärmen und beim
übergang vom festen in den flüssigen Zustand stark ab-
nimmt, d. h.,daß beim Durchlaufen der in der Versuchsah-
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lage auftretenden Temperaturunterschiede einschließlich
des Phasenübergangs Volumenzunahmen von über 50% vor-
kommen. Aus diesem Grunde muß auch vermieden werden, daß
sich in den einzelnen Rohrleitungsabschnitten festes urS
absetzen kann. Daher sind alle Leitungen, in denen reines
UF S gehandhabt wird, mit einer Begleitheizung versehen,
die die Wandtemperatur zuverlässig oberhalb der Tripel-·
punkts temperatur hält. In der Versuchsanlage ,~urden hier-
für abschnittsweise geregelte elektrische Begleitheizungen
benutzt, die in direktem thermischen Kontakt mit den
Rohrwandungen stehen.
In industriellen Anlagen wird man die Teile, in denenUF S
unter überdruck in der flüssigen Phase gehandhabt wird,
in besonderen Räumen unterbringen. Dieser Vorsichtsmaß-
nahme wurde bei der Versuchsanlage dadurch entsprochen,
daß alle unter überdruck mit UF S betriebenen Teile in
zwei getrennten, einzeln über eine Waschkolonne entlüf-
teten Containments angeordnet wurden, zwischen denen als
UFS-überdruckverbindung lediglich ein glattes Rohr ohne
Schweißnähte und ohne Flansche mit entsprechender Behei-
zung angeordnet war.
3.3 Instrumentierung und Meßwerterfassung
3.3.1 Druckmessung
Alle für die Betriebssicherheit der Versuchsanlage wich~
tigen Druckmeßstellen sind mit direktanzeigenden Manome-
terni) ausgerüstet. Diese Druckmeßstellen sind zusätzlich
mit elektrischen Absolutdruckaufnehmern2 ) für die weitere
1) Hersteller: Appleby and Ireland, Alton, England; Typ AI101
2) Hersteller: Bell & Howell, Friedberg; Typ 4-3SS.
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Meßwertverarbeitung versehen, ebenso wie alle weiteren
für die Versuchs auswertung benötigten und für Regelzwecke
eingesetzten Druckmeßstellen. Diese Druckaufnehmer haben
bei Meßbereichen von 250 Torr bzw. 2500 Torr Vollausschlag
jeweils Meßgenauigkeiten von ~ 0,3 % des Meßbereichs.
Für die genaue Messung der Differenzdrucke ~p längs der
Passagen des UFS-Abscheiders und ~PF am Filter wurden
Differenzdruckaufnehmer 3) mit Meßbereichen von 50 Torr
Differenzdruck und einer Meßgenauigkeit von ± 0,7 % des
Meßbereichs eingesetzt.
3 .3 .2 Temperaturmessung
Für die Temperaturmessung werden an allen Meßstellen
Widerstandsthermometer Pt100 mit einer Eichgenauigkeit
von + 0,2 oC eingesetzt.
3.3.3 Durchflußmessung
Die Stromstärke des im Kreislauf geförderten Verfahrens-
gasstromes wird mit Hilfe eines kalorischen Durchflußmes-
sers 4 ) ermittelt. Der gleiche Durchflußmessertyp wird für
die Durchflußmessung des reinen UF 6 in der Verbindungs-
leitung zwischen Abscheider und Kollektor eingesetzt.
Diese Geräte zeigen für konstante spezifische Wärme bzw.
konstante Zusammensetzung des strömunden Mediums den
Massendurchfluß unabhängig von Druck und Temperatur an.
In der UF 6-Einspeisungwird die eingespeiste UF 6-Strom-
3) Hersteller: Hartmann & Braun, Frankfurt; Typ TDMZ 199
4) Hersteller: Hastings, Hampton (USA); Typ EAHL
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stärke mit der überkritischen Meßblende FU1 gemessen.
Bei,Anliegen eines überkritischen Druckverhältnisses
an der Blende ist der UF 6-Durchsatz proportional zum
Blendenvordruck. Die Regelung der Einspeisemenge er-
folgt über die Regelung dieses Blendenvordrucks.
3.3 .4 Messung der UF 6-Konzentration im Rohgas
Zur Messung der UF 6-Konzentrationen zwischen 0,1 und 0,6%
im Rohgas wird ein Alpha-Ionisationsdetektor5 ) eingesetzt.
Dieser erzeugt durch Alphastrahlung im Gasraum einen
Ionenstrom, dessen Größe überwiegend durch die Anwesen-
heit des UF 6 bestimmt ist. In Kombination mit der An-
zeige eines am gleichen Meßort angeschlossenen Druckauf-
nehmers wird in einer Rechenschaltung des Gerätes unmit-
telbar die UF 6o-Konzentration aus den Meßwerten von Ionen-
strom und Gesamtdruck berechnet.
3.3.5 Nachweis von UF 6-Spuren im Reingas
Der Nachweis von UF 6-Spuren im Bereich von 0,1 bis 1000 ppm
im Reinwasserstoff erfolgt mit Hilfe eines Zweistrahl-
Infrarotspektrometers 6 ), das zu diesem Zweck mit 1 Meter-
langen Nickelküvetten mit AgCI-Fenstern ausgerüstet
wurde. Für die Messung wurde von den Infrarot-Absorptions-
banden des UF 6-Spektrums diejenige mit der größten Ab- ,
sorption bei der Wellenzahl 6,26 cm-1 verwendet.
Das Sp~ktrometer wurde mit UF 6-gesättigtem Wasserstoff-
gas im Durchstrom und bei stehendem Gasinhalt geeicht.
5) Eigenentwicklung des Instituts für Kernverfahrenstechnik,
Gesellschaft für Kernforschung Karlsruhe /22/.
6) Hersteller: Perkin EImer, überlingen; Typ 325.
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Dazu wurde ein Wasserstoffstrom durch eine mit UF 6 ge-
füllte, in einern Kältemittelbad thermostatisierte Kühl-
falle geführt, in der er sich mit ur 6 unter Sättigungs-
druck beladen konnte. Die Gleichmäßigkeit der Beladung
wurde durch Variation der Stromstärke und durch Messungen
in einern großen Bereich des Gemischgesamtdruckes kontrol-
liert. Als Grundlage der Eichung wurde der aus der
Dampfdruckfunktion Gleichung (4) folgende Sättigungs-
druck des UF 6 bei der Temperatur des Kältebades benutzt.
Eine Eichung des Spektrometers im Bereich der UF 6-Par-
tialdrücke von 10- 5 bis 5.10- 2 Torr ergab im Bereich
der Gesamtdrücke von 0,1 bis 200 Torr eine zum UF 6-
Partialdruck proportionale Extinktion E, wobei die
Anwesenheit des Wasserstoffs weder die Form der UF 6-
Absorptionsbande noch ihre Absoluthöhe beeinflußte.
Die Messung der Spurenkonzentrationen des UF 6 wurde
mit einer mechanischen Spaltbreite des Spektrometers
von 5 bis 8 rnrn entsprechend einer spektralen Spaltbrei-
te von 6,7 bis 10,7 cm- 1 durchgeführt. Dabei ergab sich
ein Absorptionskoeffizient von 10,1 bzw. 9,0 {Torr- 1 .m- 1 }.
Der in Abb. 7 gezeigte Ausschnitt aus der Eichkurve des
Spektrometers für den B~reich bis 1,4.10-4 Torr UF 6
Partialdruck, der bei einern Gesamtdruck des Gemisches
von 170 Torr dem Bereich bis 0,8 ppm UF 6 entspricht,
zeigt, daß der Nachweis von UF 6-Gehalten unter 1 ppm
mit einer Genauigkeit von etwa ± 0,1 ppm möglich war~).
*) Die Eichung. des Infrarotspektrometers wurde von
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Abb. 7: Die gemessene Abhängigkeit der Ex-
tinktion E vom urs-partialdruck in
H2/Ur -Gemischen. Die Messungen wur-den bßi einer spektralen Spaltbreite
von 10,7 cm- 1 und einer Durchstrah-
lungslänge von 1 m durchgeführt
<Wellenzahl S25 cm- 1).
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3.4 Meßwertverarbeitung
Alle Meßwerte werden in Form elektrischer Spannungen von
Obis 40 mV einer zentralen Meßwarte zugeführt, deren
Blockschaltbild in Abb. 8 dargestellt ist. Jeder Meßwert
kann von zwei unabhängigen Systemen verarbeitet werden.
In der unteren Hälfte ist der konventionelle Teil darge-
stellt, der von einer anderen Versuchsanlage vorhanden
war und für die überwachung und Registrierung der Ver-
suche verwendet werden konnte. Mit diesem Teilsystem
können bis zu 60 Meßwerte in Eichverstärkern unter Null-
punktskorrektur und Empfindlichkeitseichung in aufge-
prägte Ströme von 0 f 20 mA umgesetzt werden, mit denen
,
in einer Stromschleife mehrere anzeigende und registrie-
rende Meßgeräte versorgt werden können. In der Meßwarte
sind hierfür fünf Zwölfkanal-Punktdrucker und 36 Analog-
anzeigeinstrumente in einem überwachungs pult vorhanden.
In jeden Strompfad ist ferner ein Präzisionswiderstand
eingeschleift, von dem ein Meßstellenumschalter eine
analoge Spannung auf ein Digitalvoltmeter mit nachge-
schalteter Großziffernanzeige geben kann.
Für eine schnelle quantitative Versuchsauswertung wurde
dieses System durch eine Meßwertverarbeitung mit Hilfe
eines Kleinrechners WANG 2200 B ergänzt. über einen vom
Rechner gesteuerten MUltiplexer werden die unverstärkten
Spannungssignale von einem Analog-Digital-Wandler er~
faßt und vom Rechner übernommen. Von diesem werden Null-
punktskorrekturen und Empfindlichkeitsberechnungen
sowie auch Linearisierung nichtlinearer Eichkurven vor-
genommen. Bei gleichzeitiger Ausschaltung der Nullpunkts-·
drift von Verstärkern konnte hiermit die Meßgenauigkeit
fühlbar verbessert werden. Die Möglichkeit der gezielten
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Abb. 8: Blockschaltbild der konventionellen Meßwertverarbeitung sowie der
Anlagenüberwachung und Hilfsstromsteuerung mit Hilfe des Kleinrech-
nersystems WANG 2200 B.
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Kanalanwahl durch den Rechner erlaubt es, die Abfrage-
frequenz wichtiger Meßwerte gegenüber weniger wichtigen
nach Bedarf zu erhöhen.
Die Ausstattung des Rechners mit Datensichtgerät (Bild-
schirm) ,Schnelldrucker, Magnetbandstation und Plotter
erlaubte neben übersichtlicher und zugriffschneller Da-
tenspeicherung eine sehr genaue Beurteilung des Ver-
suchsstandes und des Versuchsablaufs, da es insbesondere
möglich ist, mit nur geringer zeitlicher Verzögerung
jeden gewünschten funktionellen Zusammenhang zwischen
Meßwerten oder durchaus abgeleiteten Größen in übersicht-
licher Form graphisch darzustellen. Dies war beispiels-
weise für die Verfolgung der Vorgänge bei der Ausbildung
des Schichtdickenprofils des abgeschiedenen UF 6 wichtig,
das aus einer großen Zahl von unabhängigen Meßwerten
berechnet werden mußte.
Mit Fortschreiten der Untersuchungen wurde die Program-
mierung des Rechners auf die Grenzwertüberwachung wich-
tiger Meßgrößen der Anlage ausgedehnt. Als in der ab-
schließenden Versuchsphase eine sehr präzise Steuerung
von Verfahrensstromstärken in der Anlage notwendig wurde,
konnte diese Aufgabe durch unmittelbaren Rechnerein-
griff über entsprechend angesteuerte Relais mit gutem
Erfolg realisiert werden·) •
• ) Die Betriebsprogramme für dieses Rechnersystem wurden
von Herrn Dipl.-Ing. H. Steinhaus erstellt und an den
jeweiligen Fortschritt der Experimente angepaßt.
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4. Experimentelle Ergebnisse
Mit der Versuchs apparatur wurden zunächst Vorversuche
durchgefOhrt, bei denen vor Abscheidebeginn die stationäre
Temperaturverteilung im Abscheider mit unterschiedlichen
Endtemperaturen eingestellt wurde • Dabei zeigte sich,
daß die geforderten niedrigen UrS-Konzentrationen im
Reingas zwar leicht erreicht werden konnten, daß anderer-
seits aber die vorgesehene Beladungskapazität des Ab-
scheiders von ca. 50 kg urS bei dieser Abscheidernethode
nur unter Tnkaufnahme sehr hoher Druckverluste zu er-
zielen war. Die von vornherein vorgesehene Verschiebung
des Abscheideprofils Ober die Abscheiderlänge kann auf
zwei Arten erfolgen. üblicherweise geht man von einer
stationären Temperaturverteilung aus und senkt während
des Betriebs die Endtemperatur ab, so daß der Taupunkt
auf diese Weise im Abscheider zum warmen Ende hin wan-
dert.
Im Laufe der Versuche hat sich jedoch gezeigt, daß eine
andere Methode wesentlich wirkungsvoller ist und eine
bessere Ausnutzung der Abscheiderkapazität erlaubt.
Hierbei wird unter EinkOhlen des Abscheiders vom kalten
Ende he~ unmittelbar mit dem Abscheidebetrieb begonnen
sobald die gewOnschte Endtemperatur am kalten Ende des
Abscheiders erreicht ist. Diese Temperatur wird dann
festgehalten und durch Zufuhr einer gesteuerten über-
schußkälteleistung wird während des weiteren Abscheide-
vorgangs die instationäre Temperaturverteilung im Ab-
scheider auf das lineare Temperaturprofil zwischen End-
und Eintrittstemperatur hin oder darOber hinaus ver-
ändert, indem wesentliche Teile des Abscheiderblocks im
Verlauf des Abscheidevorgangs auf und nahe an die End-
temperatur gebracht werden <siehe Abb. 9 und 10). Damit
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Abb. 9: Die unterschiedliche Ausbildung des Differenzdruckverlaufes und des daraus
berechneten Schichtdickenprofils längs des Abscheiders bei stationärer
Temperaturverteilung (links) und bei gesteuerter Verschiebung des Tempe-
raturprofils mit nahezu gleicher Endtemperatur TH8 (rechts).
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ist eine sehr gute Beladung des Abscheiders bei niedrigen
Druckverlusten und praktisch ohne Änderung des Gesamt-
Druckabfalls von Vorkühler und Absch~ider vom Abscheide-
beginn bis zur Beendigung des Abscheidevorgangs bei voll
beladenem Abscheider durchführbar.
Diese Vorgehensweise wurde möglich, nachdem gezeigt wer-
den konnte, daß bei anfänglich sehr steilen Temperatur-
gradienten im Abscheiderblock erwartungsgemäß zwar sehr
hohe übersättigungen des UF 6 im Gasgemisch auftreten,
daß jedoch keine Kondensation in der Gasphase eintritt,
und weil außerdem ein sehr wirksamer Abbau der übersätti-
gung im eingebauten Filter erfolgte, was auch in anderen
isothermen Teilen des Abscheidesystems möglich ist, wenn
dort ausreichend kurze Diffusionswege und ausreichend
langsame Strömunsgeschwindigkeiten zur Verfügung gestellt
werden.
Diese Interpretation des in Abb. 9 und 10 anhand zweier
repräsentativer Versuche dargestellten Sachverhalts ist
mit Hilfe der vorliegenden theoretischen Ansätze aufgrund
der Tatsache möglich, daß das Erreichen hoher übersätti-
gungsgrade in der Abscheidepassage und die Genauigkeit
der UF 6-Spurenanalyse den quantitativen Vergleich mit
den gerechneten Abkühlkurven erlaubte.
Ebenso zeigt die rechnerische Kontrolle der Diffusions-
vorgänge bei der Durchströmung des Filters, daß der be~
obachtete Abbau des UF 6-Gehaltes in den Filtermaschen
aufgrund der extrem kurzen Diffusionswege praktisch voll-
ständig ist und daß dieser Abbau auch auf andere Weise
mit vernachlässigbaren Druckverlusten erzielt werden
kann.
Schließlich erlaubte die On-Line-Rechnerauswertung der
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Abb. 10: Der zeitliche Verlauf der Temperaturen TH1 bis
TH14, der Differenzdrücke ~PA = PH4-PH11, PH3-
PH14 und des UF 6-Restgehalts am Abscheideraus-tritt bei Abscheidung mit stationärer Tempera-
verteilung (links) bzw. mit gesteuerter Verfor-
mung des Temperaturprofils (rechts). Die Ab-
scheiderendtemperatur betrug in beiden Fällen
-1260C. Im Reingasstrom hinter dem Filter war
in beiden Fällen kein UF 6 nachweisbar.
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des UFs-Schichtdickenaufbaues und der Wärmetauscher-
Bilanz, so daß gezielt in den Versuchsablauf eingegrif-
fen werden und verhältnismäßig schnell eine optimale
Betriebsweise für die Abscheidung erarbeitet werden
konnte.
Die einzelnen Auswertungsschritte sind ~n den folgenden
Abschnitten dargestellt.
4.1 Der Obersättigungsgrad des UF S in Abhängigkeit vom
Temperaturprofil im Abscheider
FUr die Vorausberechnung und die Optimierung des Tief-
temperaturabscheidesystems war die AbkUhlkurve des UF S
zunächst fUr konstante treibende Temperaturdifferenzen
längs des Abscheiders berechnet worden /4/. FUr eine
ausreichend genaue Darstellung der experimentellen Er-
gebnisse mußte diese Methode auf die schrittweise Be-
rechnung der AbkUhlkurve bei sich längs des Abscheiders
ändernden Temperaturdifferenzen erweitert werden. Unter
Benutzung des bei den Abscheideversuchen zu bestimmten
Zeitpunkten gemessenen Temperaturprofils konnten damit
die Änderungen des UFs-Partialdruckes berechnet werden,
wie sie sich längs der Abscheiderpassage und am Abschei-
deraustritt in Form der mit dem Infrarotspektrometer
meßbaren Restkonzentration des UF S zeitlich verfolgen
ließen. Zu diesem Zweck wurde das in den 8 Meßstellen
TH4 bis TH11 gemessene Temperaturprofil zunächst durch
eine geeignete Ausgleichskurve abschnittweise darge-
stellt. Aus dieser wurden unter Benutzung der Wärme- und
Materialbilanz entsprechend Gleichung (1) die treibenden
Temperaturdifferenzen längs der Abscheiderpassage be-
rechnet und in die Gleichung (3) fUr die Berechnung der
AbkUhlkurven durch schrittweise Integration eingesetzt.
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Die in Abb. 10 rechts unten erkennbare übereinstimmung
zwischen den so berechneten und den gemessenen Werten
der UFs-Endkonzentration NA im Reingas am Abscheider-
austritt ergab sich bei Benutzung der berechneten Stoff-
und Strömungswerte, wenn für den Lewis'schen Koeffizien-
ten der sich aus den theoretischen überlegungen des Ab-
satzes 2.2 ergebende Zusammenhang ß <X = Le 2 / 3 für
·p·c
die laminare Anlaufströmung benutzt wurge.
Bei allen durch Gegenrechnung geprüften Versuchen konnte
die GÜltigkeit dieser Beziehung aus der. übereinstimmung
der Ergebnisse mit den infrarotspektrometrischen Mes~
sungen bestätigt werden. Als Beispiel für die Güte der
Übereinstimmung sinn in Abb. 11 Meßwerte des UFS-Partial-
drucks am Abscheideraustritt aufgetragen, die sich i~,
Versuchen mit unterschiedlichen Endtemperaturen,aber mit
. ,
gleichem Verlauf der treibenden Temperaturdifferenz zwi-
schen Abscheidereintritt und -aust~itt,ergaben. Die End-
temperaturen variieren dabei im Bereich zwischen -90°C
und -11SoC. Man sieht, daß die Meßwerte des UFS-~artial­
druckes sehr gut auf einer Abkühlkurve liegen, die sich
bei dem vorgegebenen Verlauf der treibenden Temperatur-
differenz ~-~ unter Benutzung der Gleichung (3) bei Ver-
d w • h a· 2/3 "wen ung der Bezle ung ß = Le errechnet .• p.cp
Auchder an den Druckmeßstutzen PH5 bis PH10 gemessene
Verlauf des UFS-Partialdrucks innerhalb der Abscheider-
passage zeigt in gleicher Weise gute Übereinstimmung
mit den berechneten Werten, wenn die obige Bezieh~ng
verwendet wird. Abb. 12 gibt ein Beispiel für den be-
rechneten und den gemessenen zeitlichen Verlauf der UF 6-
Partialdrücke an den einzelnen Meßstellen während eines
typischen Abscheidevorgangs mit den Betriebsdaten des in
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Abb. 11: Vergleich gemessener UFs-Partialdrucke PUF am
Abscheider-Austritt bei verschiedenen EnQt~m­
peraturen TA = TH11 mit berechneten Abkühlkur-
ven. Bei al~en Versuchen lag der gleiche Ver-
lauf der treibenden Temperaturdifferenz ~-v.
vor. Man sieht, daß die Meßwerte richtig vo~­
ausberechnet werden können, wenn die Beziehung











Abb. 12: Die zeitliche Änderung des UF 6-Partialdruckes in der Abscheidepassage während
eines Abscheideversuches mit einseitiger Absenkung des Temperaturprofils ent-
sprechend Abb. 9 und Abb. 10. Die Messungen (0) erfolgten unter Probenahme aus
den Druckmeßstutzen PH6 bis PH10. Die ausgezogenen Kurven wurden unter Benutzung
des zum jeweili§en Zeitpunkt gemessenen Temperaturprofils mit dem Ansatz
~/p.c ·ß = Le 2/ v berechnet.
p
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Diese Versuchs ergebnisse bestätigen die GUltigkeit des An-
satzes a/ß·p·c = Le 2 / 3 fUr die verwendete Wärmetauscher-p
konfiguration und auch die Brauchbarkeit der verwendeten
Berechnungsmethode.
4.2 Der Abbau der UFS-übersättigung in der isothermen
Laminarströmung
Aus der übereinstimmung der gemessenen und errechneten
Werte in einem weiten Bereich de~ UFs-Konzentration am
Abscheideraustritt ergibt sich, daß unter den Bedingungen
des Abscheidebetriebs die auftretenden übersättigungs-
grade des UF S mit Werten von bis zu 1000 offensichtlich
nicht zu spontaner Kondensation in der Gasphase fUhren.
Der Sachverhalt, daß die am Abscheideraustritt (Meßstel-
le NA)' d. h. Filtereintritt gemessenen hohen UFS-Kon-
zentrationen bis zu 10 ppm im Gasstrom NF am Austritt
des Filters mit dem auf beideMeßstellen umschaltbaren
Infrarotspektrometer nicht mehr nachgewiesen werden
konnte, läßt die Folgerung zu, daß die übersättigung
in den Maschen der eingesetzten Filternetze mit 100 ~
bzw. 50 ~ Maschenweite praktisch völlig abgebaut wurde.
Die rechnerische Nachprüfung dieser Feststellung zeigt,
daß bei den angewendeten Filterquerschnitten und Maschen-
weiten mit Strömungsgeschwindigkeiten von ca. 1,5 rn/sec
Reynolds-Zahlen Re ~ 0,1 in den Maschen des Filters er-
reicht werden. Bei diesen Werten der Reynolds-Zahlen
sind die Diffusionslängen im Vergleich zu den Verweil-
zeiten im Bereich der isothermen Strömung so günstig,
daß auch die niedrige Diffusionsgeschwindigkeit des UF S .
ausreichend ist, um die übersättigung praktisch völlig
abzubauen. Als Beispiel ist in Abb. 13 der berechnete












H2 /UF6: Gesamtdruck P=170 Torr
10-21 I Ga~temperatur T= ~10BoC I
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Abb. 13: Der berechnete Verlauf der mittleren UFS-Konzentrationen N elner
isothermen Laminarströmung mit Re ~ 0,1 beim Durchströmen einer
Filtermasche bei verschiedenen Eintrittsmolenbrüchen NA. Die Geo-
metrie der Filtermasche wurde durch die eingezeichnete torusför-
mige Stromfadenbegrenzung angenähert.
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einer Filtermasche angegeben. Die Berechnung wurde für
eine torusförmige Begrenzung unter den tatsächlichen
Strömungs- und Temperaturbedingungen im Filter durch-
geführt.
Das Rechnungsergebnis bestätigt die Wirksamkeit des Dif-
fusionsmechanismus beim Abbau der übersättigung und weist
außerdem die Möglichkeit auf, mit denen im isothermen
. .
Teil eines derartigen Abscheiders ein sicherer übersätti-
gungsabbau möglich ist, ohne daß unerwünscht hohe Druck-
verluste auftreten.
4.3 Die Berechnung des Druckverlustes bei Belegung der
Abscheidepassage mit UF 6_
Als Berechnungsgrundlage für eine Ermittlung der Druckver-
luste im leeren wie im UF 6-beladenen Abscheider wurden
Druckverlustmessungen mit Hilfe der sechs am Abscheide-
block angebrachten Differenzdruckmeßstellen durchgeführt
und ausgewertet. Es zeigte sich, daß die Druckverluste bp
im leeren wie im beladenen Abscheider in Abhängigkeit
von Dichte, Strömungsgeschwindigkeit und Temperatur bei
entsprechender Temperatur-Korrektur der Zähigkeits- und
Dichtewerte des Gemisches richtig beschrieben werden
können, wenn man für diesen Abscheidertyp eine Reynolds-
Zahl-Abhängigkeit der W~erstandsbeiwerte cf = 22,12.Re-O,S6
ansetzt.
Die Versuche zur Ermittlung dieser Reynolds-Zahl-Abhän-
gigkeit wurden mit Wasserstoff, Helium und Stickstoff
unter Variation des Durchsatzes, der Drücke und der Tem-
peraturen mit leerem und beladenem Abscheider durchge-
führt. Mit dieser Berechnungsgrundlage war es möglich,
aus den gemessenen Differenzdröcken zwischen benachbarten
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Druckmeßstellen die mittlere Schichtdicke in der Ab-
scheiderpassage im Bereich zwischen den einzelnen Meß-
punkten auszurechnen. Hierzu wurde eine gleichmäßige
Verengung des freien Querschnittes zwischen den Meßstel-
len in Form einer auf der Abscheiderwand und den Rippen
gleichmäßig verteilten UFS-Schicht angenommen. Die Be-
rechnung wurde iterativ durchgeführt, indem für die ge-
messenen Werte von Durchsatz und Temperatur der hydrau-
lische Durchmesser des Strömungskanals so lange variiert
wurde, bis der unter Berücksichtigung der Reynolds-Zahl-
abhängigkeit des Widerstandsbeiwertes cf berechnete
Druckabfall mit dem Meßwert übereinstimmte.
Diese Auswertung unter on-line-Verarbeitung der Meßwerte
durch das Kleinrechnersystem der Ve~suchsanlage erlaubte
. .
es, die Ausbildung des UFS-Profils während der Versuche
fortlaufend zu verfolgen und noch während des Versuchs
auf Form und Wanderungsgeschwindigkeit des abgeschiedenen
UFS-Profils Einfluß zu nehmen. Weiterhin konnte aus den
berechneten UFs-Schichtdicken und der eingespeisten UFS-
Menge unmittelbar die UFS-Reifdichte ermittelt werden.
Bei allen Versuchen ergab sich in einem Schwankungsbe-
reich von ± 10 % eine mittlere Reifdichte von 1 gr UF s /cm
3,
unabhängig vom Beladungszustand des Abscheiders. Dieser
Mittelwert liegt erheblich unter dem Wert von 2,4 gr/cm3 ,
der von Abscheidevorgängen bei Gemischen mit hohen UF S-
Gehalten bekannt war /23/ und zunächst in der Vorunter-
suchung /4/ zugrunde gelegt wurde.
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4.4 Die Optimierung der Abscheiderbeladung
Die vorliegenden Versuchsergebnisse zeigen, daß es mög-
lich ist, den Abscheider während des Abscheidevorgangs
mit unterschiedlichen Temperaturgradienten und unter-
schiedlichen treibenden Temperaturdifferenzen zu betrei-
ben und die Betriebsweise in weiten Grenzen zu variieren,
ohne daß durch Kondensation in der Gasphase und Schnee-
bildung die Abscheiderwirkung herabgesetzt wird.
Nachdem Versuche mit stationärer Temperaturverteilung
gezeigt hatten, daß eine Betriebsweise mit nahezu kon-
stantem Temperaturprofil des Abscheiders und die Ver-
schiebung dieses Profils zu tieferen Temperaturen keine
günstige Abscheiderbeladung ermöglicht, wurde aus Ver-
suchen mit instationären Temperaturgradienten deutlich,
daß in einem bewußt einseitig eingekühlten Abscheider,
dem während des Abscheidebetriebseine konstante Kälte-
leistung zugeführt wird, eine sehr hohe Beladungskapazi-
tät bei niedrigen Druckverlusten erreicht werden kann.
4.4.1 Die Beladungskapazität und der Druckverlust in
Abscheidern mit stationärem Temperaturprofil
Die Versuche mit stationärem Temperaturprofil wu~den so
durchgeführt, daß durch Einkühlen bis zum stationären
Zustand nach Erreichen des nahezu linearen Temperatur-
profils gleichzeitig mit der UFS-Einspeisung ein Kühl-
strom durch die Hilfspassage des Abscheiders geschickt
wurde, der ausreichte, die frei werdende Desublimations-
wärme des UFS abzuführen.
Wie in Abb. 9 gezeigt ist, bleibt bei dieser Betriebs-
weise das Temperaturprofil praktisch konstant. Die Quer-
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schnittsverengung im Taupunktsbereich des UF S verursacht
jedoch erwartungsgemäß einen schnellen zeitlichen Anstieg
des Druckverlustes der Abscheidepassage auf hohe Werte.
So erhöhte sich bei diesem Versuch der Differenzdruck des
Abscheiders bei einer Abscheiderbeladung von nur 25 kg UF S
vom Anfangswert 1,7 Torr auf 24 Torr. Die gemessene UF S-
Endkonzentration am Abscheider-Austritt ist bei dieser
Betriebsweise erwartungsgemäß zeitlich konstant und be-
trug ca. 0,5 ppm,während die Rechnung einen Wert von
0,1 ppm erwarten läßt (Abb. 10).
4.4.2 Die Optimierung der Abscheiderbeladung und des
Druckverlustes für Abscheidebetrieb mit insta-
tionären Temperaturgradienten
Da bei allen denkbaren Abscheidebetriebsweisen und trotz
hoher übersättigung keine Schneebildung im Strömungskern
auftritt, kann die Abscheideaufgabe in zwei Schritte un-
terteilt werden:
1.) Der überwiegende Teil des UF S wird im eigent-
lichen Abscheider optimal im Hinblick auf hohe
Kapazität und niedrigen Druckverlust ohne Rück-
sicht auf einen hohen Restgehalt an übersättig-
tem UF S im austretenden Gas abgeschieden.
2.) Anschließend erfolgt die Feinabscheidung durch
Abbau der übersättigung in einem nachgeschal-




Die Steuerung der Taupunktsverschiebung im
Abscheider
Um bei hoher Beladungskapazität einen möglichst niedrigen
Druckverlust in der Abscheidepassage zu erzielen, er-
scheint es sinnvoll, ein Abscheideprofil zu erzeugen, das
sich durch eine gleichmäßige Verengung der Abscheidepas-
sagen über eine möglichst große Länge des Abscheiderblocks
auszeichnet. Dabei kann der freibleibende Querschnitt nach
dem Gesichtspunkt entweder eines konstanten Druckver-
lustes pro Längeneinheit ausgewählt werden oder nach dem
Gesichtspunkt einer konstanten Strömungsgeschwindigkeit
des Verfahrensgases, so daß Beschleunigungs- und Verzö-
gerungsvorgänge in der Passage vermieden werden. Zur
vollen Ausnutzung dieser prinzipiellen Optimierungs vor-
schrift muß die Dichteänderung des Verfahrensgases in-
folge Temperaturänderung längs der Abscheiderpassage
Berücksichtigung finden,und es muß während des Abschei-
debetriebs eine dementsprechend gesteuerte Verschiebung
des Taupunktes und mit ihm des gesamten Abscheideprofils
zum warmen Ende des Abscheiders hin erzielt werden.
Die durchgeführten Versuche haben gezeigt, daß sich eine
technisch besonders einfach durchführbare und im Hinblick
auf Beladungskapazität und resultierenden Druckverlust
sehr wirksame Betriebsweise ergibt, wenn während des Ab-
scheidebetriebs dem Abscheidersystem eine konstante über-.
schußkälteleistung QA (über den ~ältebedarf für die Ab-
führung der Desublimationswärme QD und die Deckung der
Isolationsverluste hinausgehende Kälteleistung) zugeführt
wird. Dabei ergibt sich die gewünschte monotone Verschie-
bung des Taupunktes und des Abscheideprofils, wie sie in
den Abb. 9 und 10 im rechten Teil anhand der Meßergebnisse
eines typischen Abscheideversuchs zu erkennen sind. Auf
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diese Weise konnte für den gesamten Abscheidevorgang der
Anstieg des Differenzdruckes der Abscheidepassage um ca.
5 Torr bei einer SolIbeladung von 50 kg UF 6 begrenzt
werden. Dieser Anstieg wird zusätzlich aber nahezu kom-
pensiert durch die Abnahme der Differenzdrücke, die in
den übrigen UF 6-freien Passagen von Vorkühler und Ab-
scheider durch die Temperaturabsenkung während des Ab-
scheideverlaufs hervorgerufen wird. Dies bedeutet, wie
in Abb. 10 aus der Differenz von Eintrittsdruck und Aus-
trittsdruck PH3-PH14 zu erkennen ist, daß bei dieser Art
der Steuerung des Abscheidevorgangs praktisch kein An-
stieg des Differenzdrucks über dem Gesamt-Abscheidesystem
resultiert.
4.4.2.2 Die Steuerung der dem Abscheider zugeführten
Kälteleistung beim instationär geführten Ab-
scheidebetrieb
Da bei der durchgeführten instationären Betriebsweise des
Abscheiders die Temperaturen der Gasströme im Abscheider-
System sich ständig ändern, erfordert die Vorausberech-
nung der benötigten Kälteleistung die ständige überwachung
und Berechnung aller dem Abscheidersystem zugeführten und
aus ihm abgeführten Wärmemengen. Für den Versuchsbetrieb
bedeutete diese Forderung, daß die Wärmebilanz am Abschei-
dersystem unmittelbar aus den anfallenden Meßwerten er-
mittelt und daraus die zusätzlich über den Hilfsgasstrom
zuzuführende Kälteleistung berechnet werden mußte, die zu
der gewünschten monotonen Absenkung des Temperaturprofils
im Abscheider führte. Für einen technischen Betrieb kann
man sich bei routinemäßiger Durchführung eines feststehen-
den Abscheideprogramms auf die einmal festgestellte zeit-
liche Abhängigkeit des Kälteleistungsbedarfs stützen und
benötigt dann nicht notwendigerweise die für den Versuchs-
betrieb sehr hilfsreiche On-line-Meßwerterfassung- und
Verarbeitung.
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Die Festlegung der Kälteleistungszufuhr Qges für das
Abscheidesystem
Bei einern entsprechend dem Stand der Technik isolierten
Abscheider können die Isolationsverluste in der folgenden
Betrachtung unberücksichtigt bleiben. Dann setzt sich die.
dem Abscheider zuzuführende Gesamtkälteleistung Q zu-. ges.
sarnrnen aus der abzuführenden Desublimationswärmeleistung QD
und der als überschußkälteleistung bezeichneten Abkühl-.
leistung QA' die dazu dient, die Temperaturen im Abschei-
derblock monoton abzusenken. Die Desublimationswärmelei-
stung QD ist der abgeschiedenen UFs-Stromstärke prop~r­
tional, d. h. dem Produkt aus der Gesamtstromstärke m
H2
und de~ UFS-Konzentration NI' Ebenso ist die Abkühllei-
stung QA diesem Produkt, d. h. der abzuscheidenden UF S-
STromstärke proportional anzusetzen, damit sich bei
gleicher gesamt abgeschiedener UFs-Menge jeweils der
gleiche gewünschte Temperaturzustand des Abscheiders
ergibt. Dadurch ist gewährleistet, daß mit wechselnden
UFS-Gehalten im Rohgas der gleiche Endzustand der Be-
ladung im vollen Abscheider erreicht wird.
= konst·m 'NH2 I
Die Steuerung der überschußkälteleistung mit Hilfe der
HIlfsgasstromstärke
Da beim Abscheidebetrieb die Temperaturen TH3 und TH14
am warmen Ende des Vorkühlers praktisch konstant blei-
ben, wird die Kälteleistung dem Abscheidersystem zum.
Teil durch den Verfahrensgasstrom mH aufgrund dessen
Temperaturdifferenz ~TH2 = THll - TH12 zwischen Aus-
und Eintritt am kalten Ende zugeführt, entsprechend er-. .
gibt sich ein Beitrag QH t t = mH 'C H '~TH . Dieaup s rom 2 p 2 2
(9)
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restliche benötigte Kälteleistung ist durch den zusätz-
lichen Hilfsstrom in der dritten Passage des Abscheiders
zuzuführen. Der hier als Kälteträger benutzte N2-Strom
wurde bei den bisherigen Versuchen auf die tiefste Ab-
scheidertemperatur thermostatisiert: TN1 = TH12. Die
Regelung der Kälteleistung, die über den Hilfsstrom zu-
geführt wurde, ergab sich dann durch Änderung der Stick-.
stoffstromstärke m
N2
unter Berücksichtigung der Austritts-
temperatur TH3 des aufgewärmten Stickstoffs: 6TN = TN3 - TN12
. c • 6T
pN 2 N2
(10)
Die benötigte N2~Stromstär~e wir~ dann





Damit kann die erforderliche Stickstoffstromstärke mN
für die gewünschte Abkühlgeschwindigkeit des Abscheid~rs
nach der Gleichung (13)
=
KA ·mH2








aus den Meßwerten des Gesamtdurchsatzes mH ' der Tempera-
turdifferenz im Verfahrensgas am kqlten Ab~cheiderende 6TH '
. .• d 2der UF 6-Konzentrat1.on am E1.ntr1.tt NI und er Temperatur-
differenz des Stickstoffstromes 6TN angegeben werden.
Die Konstante KA bestimmt die gewün~chte Abkühlungsge-
schwindigkeit des Abscheiders und ist damit für die
Schichtdicke der Beladung maßgebend. Sie wurde im Verlauf
der Versuche unter dem Gesichtspunkt eines Kompromisses
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zwischen maximaler Abscheiderkapazität und niedrigen
Druckverlusten optimiert. Als günstiger Komprorniß wurde
eine maximale Beladung des vorgegebenen Abscheiders
mit 50 kg urS bei einem Gesamtdruckabfall an der Ab-
scheidepassage von 5 Torr erreicht, wie es an einem
typischen Versuchsbeispiel in Abb. 10 gezeigt ist.
Dieser einmal festgelegte Wert der Konstante.KA wurde
in die Vorausberechnung der Hilfsstromstärke mN in den
Rechner einprogrammiert. Bei Versuchssteuerung aber.
eine direkte Stromstärkeregelung von mN durch den
Rechner wurden Versuche unter Variation2der UrS-Konzen-
tration im Rohgas im Bereich von NI = 0.1 % bis 0.5 %
und der Betriebsdrücke im Bereich von 100 .•• 300 Torr
durchgeführt. Obwohl dabei die Abscheidezeiten umge-
kehrt proportional zum UFS-Einstrom im Bereich von 3
bis 15 Stunden lagen, konnte praktisch stets das gleiche
Abscheideprofil erzielt werden.
Der Bedarf an Kälteleistung für das Einkühlen des Abscheiders
Die Beladungskapazität des UFS-Abscheiders wird umso
besser ausgenutzt, je größer der Verschiebungsweg des
Taupunkts ist, der durch die Temperaturänderung im
Abscheider erreicht werden kann. Deshalb ist es für den
Start der Abscheideperiode günstig, den Taupunkt mög-
lichst weit an das untere Ende des Abscheiders zu legen.
Wie in Abb. 9 zu sehen ist, befindet sich der Abscheider
nach dem Einkühien im oberen Teil noch oberhalb Raum-
temperatur, während der übergang zur Endtemperatur von
ca. -110oC auf einem relativ kurzen Teil des Abscheiders
erfolgt. Ein derartiges Temperaturprofil kann nur durch
eine massive Abkühlung am kalten Ende in relativ kurzer
Zeit erzeugt werden, weil durch Wärmeleitung im Wärme-
tauscherblock das Temperaturprofil abgeflacht wird. Das
Einkühlen des Abscheiders erfolgt daher zweckmäßigerweise
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durch einen in den Abscheiderblock integrierten Endkühler
und durch übertragung der Kälteleistung durch Wärmelei-
tung in den Abscheiderblock bei abgeschaltetem Verfahrens-
gasstrom.
An der Versuchsanlage ist eine unmittelbare Kühlung in
dieser Weise nicht möglich. Der Versuchsabscheider wurde
mit Hilfe des H2-Hauptstromes eingekühlt, dem die ent-
sprechende Kälteleistung im Endkühler zugeführt wurde.
Diese Einkühlmethode liefert aber ähnlich hohe Anfangs-
kälteleistungen und ebenso günstige Temperaturprofile
für den Start wie das direkte Einkühlen. Man erkennt
dies aus dem in Abb. 14 gezeigten Vergleich der Kälte-
leistungen und der Gegenüberstellung des gemessenen
Temperaturprofils mit einer Temperaturverteilung, die
für die reine, instationäre Längs-Wärmeleitung im Ab-
scheiderblock bei direktem Einkühlen ausgehend von Raum-
temperatur,berechnet wurde; Deshalb sind auch in dieser
Hinsicht die Versuchsergebnisse als repräsentativ für
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Abb. 14: Das Temperaturprofil zu Abscheidebeginn (Einkühl-
zeit 60 min) und die Einkühlleistung beim Einküh-
len des UF 6-Abscheiderblocks mit dem H2-Hauptstrom(mH2 = 9,5 kmol/h). Zum Vergleich sind Rechener-
gebnisse für das Einkühlen mit einem integrierten
Endkühler gestrichelt eingezeichnet, die für reine
instationäre Wärmeleitung längs des Blockes gelten.
- 65 -
5. Diskussion der Ergebnisse
Die durchgeführten Untersuchungen haben gezeigt, daß die
Tieftemperaturabscheidung von UF 6 aus einem Wasserstoff-
strom im technischen Maßstab bis auf Restgehalte an UF 6
im Reingas unter 0,1 ppm möglich ist, wenn Gegenstrom-
Kompaktwärmetauscher verwendet werden, die in den Abschei-
depassagen abgesetzte Rippen besitzen, durch die die Strö-
mung im hydrodynamischen und thermischen Anlaufbereich
gehalten wird. Aus der übereinstimmung zwischen den ge-
messenen UF 6-Konzentrationen und den unter Verwendung. a 2/3der Bezlehung ß = Le vorausberechneten UF 6-Par-'p'c
tialdrucken im AbscHeider konnte geschlossen werden, daß
unter allen realisierten Versuchsbedingungen mit über-
sättigungswerten bis zu 1000 keinerlei Schneebildung auf-
trat. Das aufgrund dieser Feststellungen entwickelte
Abscheidungskonzept mit einseitig instationären Tempera-
turprofilen kann daher mit wesentlich größeren treiben-
den Temperaturdifferenzen arbeiten, als dies im Vorent-
wurf /~/ in Betracht gezogen werden konnte.
Bei der abschließend erprobten Betriebsweise wird vor Be-
ginn des UF 6-Abscheidens der Abscheider vom kalten Ende
her mit relativ hoher Kälteleistung einseitig abgekühlt,
so daß sich ein verhältnismäßig steiles Temperaturprofil
am kalten Abscheiderende ergibt, während sich der größte
Teil des Abscheiders noch auf Raumtemperatur befindet.
Mit Beginn der Abscheidephase wird durch Zufuhr einer
konstanten überschußkälteleistung dieses Temperaturpro-
fil bei festgehaltener Abscheiderendtemperatur monoton zum
warmen Abscheiderende hin verschoben, so daß sich aus
der Wanderung des Taupunktbereiches eine gleichmäßige
Schichtdickenbeladung der Abscheiderpassage ergibt.
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Mit dieser Abscheidungsmethode konnten in dem Versuchsab-
scheiderblock mit einer Passagenquerschnittsfläche von
15 x 90 cm 2 bei einer effektiven Blocklänge des Abschei-
ders von ca. einem Meter Beladungsmengen von 50 kg UF 6
abgeschieden werden, ohne daß der Druckverlust in der
Abscheidepassage um mehr als 5 Torr zunahm. Diese Erhöhung
des Druckverlustes in der Abscheidepassage wird bei die-
ser Betriebsweise praktisch völlig kompensiert durch die
Erniedrigung der Druckverluste in anderen Abscheidertei-
len infolge der dort auftretenden Temperaturabsenkung.
Bei einer derartigen Betriebsweise ergeben sich bei -110 oC
Endtemperatur in der Anfangsphase des Abscheidungszyklus
vergleichsweise hohe übersättigungswerte des UF 6 am Ab-
scheideraustritt, die bei den benutzten Betriebsdrucken
einem UFS-Gehalt bis zu 10 ppm entsprechen. Mit fort-
sbhreitenden Beladung nimmt die UFS-Restkonzentration
wegen der Abflachung des Temperaturprofils bis auf Werte
im Bereich von 0,5 ppm ab.
Gewissermaßen als zweiter Schritt des Abscheidungsvor-
ganges können diese übersättigungen in einem nachgeschal-
teten Laminarelement mit sehr kurzen Diffusionslängen,
aber auch sehr kurzer Strömungs länge (z. B. Filternetz),
praktisch vollständig abgebaut werden. Es erscheint auf
einfache Weise möglich, diesen Teil des Abscheidesystems
zusammen mit dem zur Einbringung der Kälteleistung er-
forderlichen Endkühler in den Wärmetauscherblock am kal-
ten Ende zu integrieren.
Dies~ Vorgehensweise erlaubt eS,trotz der Anwendung re-
lativ hoher treibender Temperaturdifferenzen und ent-
sprechend günstiger Wärmetauscherausnutzung einen
Reingasstrom zu erzielen, in dem der verbleibende Restgas-
gehalt an UF S dem UFS-Sättigungspartialdruck entspricht,
der sich gemäß der Dampfdruckkurve bei der Abscheider-
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endtemperatur ergibt. Damit entfällt die Notwendigkeit,
an irgendeiner Stelle des Abscheidesystems die sich aus
den thermodynamischen Eigenschaften des Stoffsystems er-
gebende Endtemperatur zu unterschreiten, und die Betriebs-
temperatur des Endkühlers kann während der gesamten Ab-
scheidephase konstant gehalten werden. Ebenso kann man
bei dieser Verfahrensweise Vorkühler und Abscheider in
einern Block mit identischen Passagen ausführen, so daß
wegen der dann wegfallenden übergangs stücke zwischen
den in der Versuchs anlage getrennt angeordneten Wärme-
tauscherblöcken eine weitere Reduzierung des Gesamtdruck-
abfalls möglich ist bzw. bei konstant bleibendem Ge-
samtdruckabfall eine größere UF 6-Menge in einern Abschei-
der-Vorkühler-Block abgeschieden werden kann.
Die unmittelbare übertragung der vorliegenden Versuchs-
ergebnisse zeigt, daß in einern Vorkühler-Abscheiderblock
von quadratischem Querschnitt mit 0,9 m Kantenlänge und
1,7 m effektiver Wärmetauscher-Länge unter den Betriebs-
bedingungen des Verfahrens (Eintrittsdruck 150 Torr,
Eintrittstemperatur 40 0 C) aus einern Gasstrom von 7000 m3 /h
mit 0,1 .... 0,5 % UF 6-Gehalt (Abscheiderleistung 22 ... 110 kg/h)
insgesamt 450 kg UF 6 abgeschieden werden können, wobei
der UF 6-Gehalt im Reingas unter 0,1 ppm liegt und der
Druckabfall des Abscheidersystems praktisch konstant
23 Torr beträgt. Eine solche Betriebsweise eines Ab-
scheidesystems mit konstantem Druckverlust während der
gesamten Einschaltdauer erleichtert den Parallelbetrieb
und das zyklische Umschalten der einzelnen Abscheider-
blöcke in einer industriellen Abscheidungsanlage außer-
ordentlich. Die Durchsatzverteilung des Rohgases auf
parallelgeschaltete Abscheider mit unterschiedlichem Be-
ladungszustand und die Steuerung der Kälteleistungsver-
sorgung für diese Abscheider werden dadurch problemlos.
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Zusätzlich ergibt sich aus dieser Arbeitsweise Rückwir-
kungsfreiheit des Tieftemperaturteils auf die Funktion
der Vorabscheidungstrenndüse, deren unteres Betriebsdruck-
niveau, auf das das Gas in der Trenndüse expandiert,
mit dem Eingangsdruck der Tieftemperaturanlage identisch
ist. Damit ist umgekehrt auch sichergestellt, daß keine
Schwankungen des Expansionsverhältnisses an der Vorab-
scheidungstrenndüse auftreten, wodurch sich der UFS-Ge-
halt im Rohgas und damit die abzuscheidende UFs-Menge
im Tieftemperatursystem ändern würde.
Bei der vorbeschriebenen Betriebsweise ist bei festge-
haltener Abscheiderendtemperatur die Beladungskapazität
und der Abscheidungsgrad des Abscheidesystems praktisch
unabhängig von Änderungen des Betriebsdruckes und der
UFS-Eintrittskonzentration im Rohgas. Dieser Sachverhalt
konnte durch Versuche im Druckbereich zwischen 100 und
300 Torr mit UFs-Eingangskonzentrationen zwischen 0,1
und 0,5 % UF S bestätigt werden.
Die Druckunabhängigkeit des Abscheideverhaltens folgt
aus der Tatsache, daß der für den Abkühlvorgang maßgeb-
liche Koeffizient ß a = Le 2 / 3 bei vorgegebenem Tem-
·p·c
peraturverlauf und vorg~gebener UFS-Konzentration prak-
tisch unabhängig vom Betriebsdruck ist, da sich die
Druckabhängigkeit der Diffusionskonstante D und der
Temperaturleitzahl a = A/(p.Cp ) gegenseitig aufheben.
Ebenso konnte gezeigt werden, daß der Einfluß des UF S-
Molenbruchs in gesättigten H2 /UF S-Gemischen bei Tempera-
turen unterhalb von -40oC praktisch vernachlässigbar
ist. Damit ergeben sich auch bei unterschiedlichen UF S-
Eingangskonzentrationen in den Temperaturbereichen, in
denen die übersättigung hauptsächlich aufgebaut wird,
gleiche Werte für die Lewis-Zahl und nahezu gleiche über-
sättigungswerte bis zum Erreichen der Abscheiderendtem-
peratur.
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Aus diesen Gründen würden auch betr.ächtliche Änderungen
des Betriebsdruckes und der UF 6-Konzentration im Rohgas
den Restgehalt an UF 6 im Reingas eines derartigen Tief-
temperaturabscheidesystems nicht erhöhen. Im Interesse
günstiger Beladungszeiten und eines niedrigen Kältebe-
darfs für den Tieftemperaturteil einer UF 6-Abscheidungs-
anlage sollte aber ein möglichst niedriger Wert der UF 6-
Eingangskonzentration im Rohgas angestrebt werden.
Mit der in dieser Arbeit angewandten theoretischen Be-
schreibung des Desublimationsablaufes stehen ausreichend
genaue Berechnungsgrundlagen für die Abkühlvorgänge im
System Wasserstoff/UF 6 in derartigen Tieftemperaturgegen-
strömern zur Verfügung, so daß neben der unmittelbaren
übertragung der Versuchsergebnisse die Vorausberechnung
industrieller UF 6-Abscheidungsanlagen auch mit deutlich
geänderten Betriebsbedingungen möglich ist.
Anhang I
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Hilfsrechnungen zur gaskinetischen Ermitt-
lung der Transportkoeffizienten Wärmeleit-
fähigkeit A und Diffusionskonstante D
Für die Berechnung der von Hirschfelder et.al. /16/ an-
gegebenen gaskinetischen Methoden benötigt man die Werte
der reduzierten Stoßintegrale O(l'S)~T~), für deren Be-
rechnung hier auf tabellierte Werte der Hilfsintegrale
Z(1,8)(T*) zurückgegriffen wurde. Ferner ist für das
System H2/UF 6 die Berechnung der Wärmeleitfähigkeit
eines binären Gemisches aus mehratomigen Gasen erfor-
derlich, für die hier eine geschlossene Formeldarstel-
lung gegeben wird.
(1 s)J.t.'
I. Die Ermittlung der reduzierten Stoßintegrale 0 ' (T~)
Da eine unmittelbare Berechnung der benötigten reduzier-
ten Stoßintegrale O(l,s)·(T·) außerordentlich aufwendig
ist, wurden die von Hirschfelder /16/ tabellierten Werte
der Hilfsintegrale Z(l,s)(T~) benutzt und daraus die
Stoßintegrale O(l,s)~(T*) über die Beziehung:
berechnet.
Die tabellierten Werte der Hilfsintegrale Z(l,s)(T*) wur-
den für die beiden Werte der Steilheitsparameter a = 12
und a = 15 durch Polynombeziehungen approximiert. Die
Werte der Stoßintegrale für a zwischen 12 und 15 wurden




In T· + 0,211931 . (ln T~)2
• (ln T.I()4}/
(ln T~)2
. (ln T*) 4
+ 0,00270908
+ 0,296938 •
+ 0,106548 • (ln T~)3 - 0,00381689
+ 0,000277535 • In T-)5)
{0,882917 + 0,50309 •
+ 0,135673 • (ln T-)3
{1 +0,765551· InT-II
=
Z(22)(T*) =. {0,986094 + 0,258309 . In T* + 0,241157 • (ln T*)2
+ 0,103412 . (ln T~)3 - 0,0335496 . (ln T~)4}/
{1 + 0,47183 . In T~ + 0,255097 • (ln T~)2 +
0,0458818 • (ln T*)3 - 0,0357911 . (ln T~)4 +
0,0022688 . (ln T*)5}
cx = 15:
--------------
= {0,953612 + 0,278805 . In T· + 0,130175 . (ln T*)2
+ 0,0899003 • (ln T·)3 - 0,0262405 • (ln T~)4}/
{1 + 0,429398 . In T~ + 0,119342 • (ln T~)2 +
0,0408021 . (ln TM)3 - 0,0263962 • (ln T~)4 +
0,00177284 . (ln T~)5}
= {1,05576 + 0,9953 . In T~ + 0,559206 • (ln T~)2
+ 0,321219 . (ln T~)3 + 0,114017 • (ln T~)4}/
{1 + 1,0968 • In T~ + 0,63476 . (ln T-)2 +
0,263974 . (ln T~)3 + 0,0606109 • (ln T~)4 -
0,0080519 • (ln T~)5}
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11. Die Wärmeleitfähigkeit von binären Gemischen mehr-
atomiger Gase
Bei von Hirschfelder et.al. /16/ ist die Mischungsformel
für die Berechnung der Wärmeleitfähigkeit binärer Gemische
mehratomiger Gase angegeben:
A. - A{ .} + A.mlX ffilX 1 lnt
Hierin wird die Wärmeleitfähigkeit x{ . } eines binären
mlX 1
Gemisches einatomiger Gase durch einen Korrekturterm Aint
ergänzt
= +
Darin bedeuten x 1 ' x 2 die Molenbrüche der beiden Komponenten
und A~ bzw. A~ die mit der Eucken-Korrektur versehene Wärme-
leitfähigkeit des mehratomigen Gases der Einzelkomponenten.
Außerdem werden die Werte der Eigendiffusionskonstanten D11 ,
D22 verwendet, sowie die Diffusionskonstante des binären
Gemisches D':1.2'
Benutzt man die theoretischen Ausdrücke für die Diffusions-
konstanten, so erhält man für die Wärmeleitfähigkeit eines
binären Gemisches mehratomiger Gase den folgenden Ausdruck:
A . =A{ .} +mlX mlX 1
+
UF6 - Konzentration in %
T
0 1 2 3 4 5 I 6 7{OC} 8 9 10
-1.40 5.70 5.30 4.'33 4.60 4.30 4.03 3.78 3.5E. 3.35 ::"l. 1. E. 2. '::)8
-120 5.43 S.02 4.65 4. ::::2 1+.03 3.7E· ::3.51 3.2'3 :-}. ()8 2.'3C) 2.72
-100 5.20 4.80 4.44 4.12 3.82 3. 51E. 3.32 3.10 2.'::10 2. 71~ 2. SE.
-80 5.02 4.E,2 4.27 3.'35 3.E.7 3.41 3.18 2.97 2.78 2.E.0 2. LjA
-E.O 4.8E· 4.47 4.13 3.82 3.55 3.30 3.07 2.8E. 2.68 2.51 2.35
-40 4.73 4.35 4.02 3.72 3.45 3.20 2.'::)8 2.78 2.60 2.43 2.28.
-20 4.E·1 4.25 3.'32 3.E·3 3.3f· 3.13 2.'31 2.72 2.54 2.38 ::> ::>-,jc...1... _'
0 4.51 4.1E. 3.84 3.55 3.2'3 3. OE. 2.85 2. foE. 2.4'3 2.33 2.18
20 4.43 4.08 3.77 3.4'3 3.24 3.0i 2.80 2.61 2.44 2.2'::) 2.14










Anhang IIa: Werte der Lewis-Zahl Le = A
reich -1400C bis 400C. D'~'cp
für H2/UF6-Gemische im Temperaturbe-
UF
S
- Konzentration in %
T D
°C f\.cm
2/sec} 0 1 2 3 4 5 S 7 8 9 10
-140 0.33 2.22 2.0'3 1. '38 1.88 1. 78 1..70 1.62 1. 54 1.47 1.41 1. 35
-120 0.43 2.49 2.3E, 2.24 2.13 2.02 1. '33 1.84 1.76 1. f.8 1. 61 1. 54
-100 0.55 2.76 2.62 2.4'3 2.37 2.25 .2.15 2. OE, 1. '37 1.88 1. 81 1. 73
-80 O.E:3 3.02 2.87 2.73 2.E.0 2.48 2.37 2.27 2.17 2.08 2.00 1.'32
-E.O 0.83 3.27 3.11 2.9E. 2.83 2.70 2.58 2.47 2.37 2.27 2.18 2.10
-40 0.'3'3 3.52 3.35 3.1'3 3.05 2. '31 2.7'3 2.67 2. SE. 2.46 2.3E. 2.27
-20 1.15 3.76 3.58 3.42 3.2f. 3.12 2. '3'3 2.8E. 2.75 2.EA 2.54 2.44
0 1.33 4.00 3.81 3.EA 3.47 3.32 3.1'3 3.05 2.'33 2.82 2.71 2.61
20 1.52 4.23 4.03 3.85 3.E.8 3.53 3.38 3.24 3.11 2.'3'3 2.88 2.77
40 1. 72 4.4E, 4.25 4.06 3.8'3 3.72 3.57 3.43 3.2'3 3.17 3.05 2.'33
-...J
+:"
Anhang IIb: Binäre Diffusionskonstante DE2/UFS bei Gemischdruck 170 Torr und Wärmeleit-
fähigkeit A{10- 4 cal/cm secK} für H2/UF S-Gemische im Temperaturbereich -1400Cbis 400C.
Anhang 111
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Näherungslösung für die Lewis-Zahl Le bei
Gemischen mit weniger als 0,5 % UF 6
In H
2
/UF 6 -Gemischen mit 0,5 % UF S beträgt die Wärmeleit-
fähigkeit 97,6 % der des reinen Wasserstoffs. Setzt man
bei der Berechnung der Lewis-Zahl verdünnter Gemische
die Werte des reinen Wasserstoffs ein, so liegt bei
0,5 % UF 6-Gehalt der Fehler in der Lewis-Zahl unter 3 %.
Mit abnehmender Temperatur wird die Näherung stets bes-
ser, da die Gemischkonzentration entsprechend dem UF s-
Sättigungsdruck abnimmt.
Mit dieser Vernachlässigung des Einflusses des UF 6-Anteils
auf A läßt sich die Berechnung der Lewis-Zahl auf einen
relativ einfachen Ausdruck reduzieren:
~ r 12 2Le = 3 ,23 I~M+M • (_m_) •
1 2 r m11
(Ai)
Hierin bedeuten Mi und M2 das Molekulargewicht des H2 bzw.
des UF
6
• Der Koeffizient KE ist der Eucken'sche Korrektur-
faktor
4 c -R 3
KE = 15 (+ + 5) (A2)
für die Wärmeleitfähigkeit mehratomiger Gase; KD = 1,18 ist
ein zur Korrektur des Rechenergebnisses der Diffusionskon-
stante H2/UFS eingeführter Korrekturfaktor. Die Berechnung
der Lewis-Zahl mit diesem vereinfachten Ausdruck führt im
Temperaturbereich -40 0 C bis -1200 C im Rahmen der Zeichen-
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